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® Copolymermasse auf Olefinbasis 

@ Copolymermasse auf Olefinbasis, umfassend den fol- (g-1): ein Benzotriazol-Lichtstabilsator mit einem Benzot- 

genden Bestandteil (a) in Kombination mit irgendeinem riazolgerust und einem Molekulargewicht von ... 

Bestandteil, ausgewahlt aus den folgenden Bestandteilen 
(b) bis (i): 

(a) : ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten durch Copo- 
iymerisation von zwei oder mehreren Olefinen, wobei die 
Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und oc-Ole- 
finen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl 
der Kohlenstoffatome der zwei oder mehr ausgewahlten 
Olefine 6 oder mehr betragt; 

(b) : ein kristallines Polymer auf a- Olefin basis, das ein 
a-Olefin mit 3 oder mehr Kohlenstoffatomen umfafit; 

(c) : der folgende Bestandteil (c-1) und/oder Bestandteil 
lc-2), 

(c-1): ein Blockcopolymer, das (cH) einen Polymerblock, 
der eine vinylaromatische Verbindung enthalt, und (cS) 
einen Polymerblock, der eine konjugierte Dlenverbindung 
enthalt, umfaftt, 

(c-2): ein hydri rtes Produkt des in (c-1) aufgefuhrten 
Blockcopolymers; 

(d) : der Bestandteil (b) in Kombination mit einem Isobuty- 
len-lsopren-Copolymerkautschuk und/oder halogeni rten 
Isobutylen-lsopren-Copolymerkautschuk, 

(e) : der Bestandteil (b) in Kombination mit einem Harz 
zum Klebrigmachen, 

(f) : der Bestandteil (b), ein Bestandteil (f-1), der ein stati- 
stischer Ethylen-Propylen(-nichtkonjugierter Dien)-Copo- 
lymerkautschuk ist, und ein Bestandteil (f-2), d r ein anor- 
ganischer Fullstoff ist, 

(g) : ein Bestandteil (g-1) und/oder (g-2), 
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Beschreibung 

HINTERGRUND DER ERHNDUNG 

5 Gebiet der Erfindung 

Die vorliegende Erfindung betrifft Copolymermassen auf Olefinbasis. Insbesondere betrifft die voriiegende Erfindung 
Copolymermassen auf Olefinbasis, die ein Copolymer auf Olefinbasis umfassen, die ausgezeichnet in der Witterungsbe- 
standigkeit und auch ausgezeichnet in den Wiederverwendungseigenschaften sind, da sie einen Polyolefinbestandteil als 
10 Hauptbestandteil da von enthalten. 

Beschreibung des Fachgebiets 

Weiche Poly(vinyichlorid)-Materialien weisen sehr ausgewogenes Verhaltnis zwischen mechanischer Festigkeit und 
15 Biegsamkeit auf und sind auBerst kostengunstig. Jedoch neigen sie dazu, eine Wanderung eines Weichmachers zu bewir- 
ken, wodurch spezielle Geriiche durch den Weichmacher und andere Probleme bei der Verwendung entstehen, da ubli- 
cherweise eine groBe Menge an Weichmacher in ihnen enthalten ist. Zusammensetzungen, die ein weiches Poly(vinyl- 
chlorid) als Grundmaterial enthalten, weisen keine ausreichenden Niedertemperatureigenschaften auf und ihre Biegsam- 
keit vermindert sich bei einer Temperatur gleich oder unter 0°C erheblich. Aufgrund der schadlichen Gase, die beim Ver- 
20 brennen solcher Zusammensetzungen entstehen, ist neuerdings die Entwicklung alternativer Materialien in starkem 
MaBe erwiinscht. 

Im Gegensatz dazu sind Harze auf Polyolefinbasis als Materialien mit ausgezeichneten Wiederverwendungseigen- 
schaften bekannt. Jedoch konnen sie nicht zu geeigneten alternativen Materialien fiir weiche Poly(vinylchlorid)harze 
werden, da sie hart sind und sowohl eine geringe Transparenz als auch schlechte Elastizitatsruckgewinnungseigenschaf- 
25 ten auf weisen, obwohl sie teilweise mit anderen Materialien bei der Herstellung von Platten und Folien verwendet wer- 
den konnen. 

Um sich die vcrschicdcncn Hgcnschaftcn der Harzc auf Polyolefinbasis zunutzc machen zu konnen, wurden vcrschic- 
dene Formulierungen von Elastomeren auf Olefinbasis untersucht, und Materialien, die weich sind und eine ausgezeich- 
nete Elastizitat auf weisen, sind im Handel unter der allgemeinen Bezeichnung von thermoplastischen Elastomeren auf 

30 Polyolefinbasis erhaltlich. Jedoch fehlt den thermoplastischen Elastomeren auf Polyolefinbasis Transparenz, und sie 
konnen nicht in Bereichen verwendet werden, die Transparenz erf ordern. 

Thermoplastische Elastomere aus einem Harz auf Polyolefinbasis und einem thermoplastischen Elastomer auf Styrol- 
basis weisen Biegsamkeit und Elastizitat auf. Praktisch jedoch weisen diese Elastomere eine unzureichende Hitze- und 
Witterungsbestandigkeit auf, und deshalb ist ihre Verwendung ziemlich eingeschrankt. 

35 Andererseits sind Verfahren zur Herstellung einer thermoplastischen Elastornermasse, die eine ausgezeichnete Hitze- 
bestandigkeit und mechanische Festigkeit aufweist, durch Mischen eines Harzes auf Polyolefinbasis, wie z. B. Polypro- 
pylen und dgL, mit einer hydrierten Verbindung eines konjugierten Dien-Styrol-Copolymers, in den japanischen offen- 
gelegten Patentanmeldungen (JP-A) Nr. 5-059248, 6-057087, 7-016989, 6-287365, 7-048485, 7-053799, 7-070404, 7- 
149953, 7-188508, 7-238192, 7-278381, 7-280678, 8-027330, 9-0312270 und dgl. beschrieben. Jedoch wirdim Hinblick 

40 auf die in jiingster Zeit wachsenden Anforderungen bezuglich der Wiederverwendung von Polymermaterialien und den 
Bedarf, Materialien zu entwickeln, die Umweltprobleme losen, der Entwurf eines Materials erwartet, das im wesentli- 
chen aus einem Olefinbestandteil besteht, in dem der Gehalt einer aromatischen Vinylverbindung, wie Styrol, vorzugs- 
weise auf ein moglicherweise noch geringeres MaB vermindert ist, 

45 ZUSAMMENFASSUNG DER ERFINDUNG 

Angesichts dessen haben die Erfinder intensiv nach einer Zusammensetzung, die die oben beschriebenen Probleme 
nicht aufweist, gesucht und als Ergebnis festgestellt, daB eine Zusammensetzung, die ein spezielles Olefincopolymer ent- 
halt, eine ausgezeichnete Witterungsbestandigkeit und desweiteren ausgezeichnete Wiederverwendungseigenschaften 
50 aufweisen, da der Hauptbestandteil dieser Zusammensetzung ein Polyolefin ist. So gelangten die Erfinder zur voriiegen- 
den Erfindung. 

Die voriiegende Erfindung betrifft eine Copolymennasse auf Olefinbasis, die den folgenden Bestandteil (a) in Kombi- 
nation mit irgendeinem Bestandteil, ausgewahlt aus den folgenden Bestandteilen (b) bis (i), enthalt: 

55 (a) ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten durch Copolymerisation von zwei oder mehreren Olefinen, wobei die 

Oiefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl 
der Kohlenstoffatome der zwei oder mehreren ausgewahlten Oiefine 6 oder mehr betragt; 

(b) ein kristailines Polymer auf a-Olefinbasis, das ein a-Olefin mit 3 oder mehr Kohlenstoffatomen umfaBt; 

(c) der folgende Bestandteil (c-1) und/oder Bestandteil (c-2), 

60 (c-1) ein Blockcopolymer, das (cH) einen Polymerblock, der eine vinylaromatische Verbindung enthalt, und 

(cS) einen Polymerblock, der eine konjugierte Dien verbindung enthalt, umfaBt, 
(c-2) ein hydriertes Produkt des in (c-1) aufgefuhrten Blockcopolymers; 

(d) der Bestandteil (b) in Kombination mit einem Isobutylen-Isopren-Copolymerkautschuk und/oder halogenierten 
Isobutylen-Isopren-Copolymerkautschuk, 

65 (e) der Bestandteil (b) in Kombination mit einem Harz zum Klebrigmachen 

(f) der Bestandteil (b) in Kombination mit einem Bestandteil (f-1), der ein statistischer Copolymerkautschuk aus 
Ethylen-Propylen (und nicht-konjugiertem Dien) ist, und einem Bestandteil (f-2), der ein anorganischer Fullstoff 
ist, 
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(g) ein Bestandteil (g-1) und/oder (g-2), 

(g-1) ein Benzotriazol-Lichtstabilisator mil einem Benzotriazolgerust und einem Molekulargewicht von 100 
bis 5000, 

(g-2) ein sterisch gehinderter Amin-Lichtstabilisator mit einer Piperidylgruppe in seinem Molekulargerust. und 
einem Molekulargewicht von etwa 200 oder mehr, 

(h) der Bestandteil (f-1) in Kombination mit dem Bestandteil (b) und/oder einem Polymer auf Ethylenbasis mit ei- 
nem Ethylengehalt von etwa 90 mol.-% oder mehr; und 

(i) der Bestandteil (b) und der anorganische Fullstoff (f-2). 

BESCI IREEBUNG DER BEVORZUGTEN AUSFUIIRUNGSFORMEN IM EINZELNEN 

Die vorliegende Rrfindung wird nachstehend beschrieben. 

Die vorliegende Erfindung ist eine Copolymermasse auf Olefinbasis, umfassend 

(a) ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten durch Copolymerisation von zwei oder mehreren Olefinen, wobei die 
Olefine ausgewahit sind aus Ethylen, Propylen und oc-Oletinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl 
der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und 

(b) ein kristallines Polymer auf a-Olefinbasis, das ein a-Olefin mit 3 oder mehr Kohlenstoffatomen umfaBt. 

Bei der vorliegenden Erfindung ist der Bestandteil (a) ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten durch Copolymerisa- 
tion von zwei oder mehreren Olefinen, wobei die Olefine aus Ethylen, Propylen unda-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoff- 
atomen ausgewahit sind und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt. 

Die a-Olefine mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen schlieBen lineare oder verzweigte a-Olefine ein, und spezielle Beispiele 
der linearen a-Olefine schlieBen 1-Buten, 1-Penten, 1-Hexen, 1-Hepten, 1-Octen, 1-Nonen, 1-Decen, 1-Undecen, 1-Do- 
decen, 1-TVidecen, 1-Tetradecen, 1-Pentadecen, 1-Hexadecen, 1-Heptadecen, 1-OcLadecen, 1-Nonadecen, 1-Eicosen und 
dgl. cin, und Beispiele der verzweigten a-Olcfinc schlieBen 3-Mcthyl-l-butcn, 3-Mcthyl-l-pcntcn, 4-Mcthyl-l-pcntcn, 
2-Ethyl-l-hexen, 2,2,4-Trimethyl- 1-penten und dgl. ein. 

Spezielle Beispiele der Kombiation der ausgewahlten zwei oder mehreren Olefine schlieBen Ethylen/l-Buten, 
Ethylen/l-Hexen, Ethylen/l-Octen, Ethylen/1 -Decen, Ethylen/1 -Octadecen, Ethylen/4-Methyl- 1-penten, Propylen/1- 
Buten, Propylen/l-Hexen, Propylen/1 -Octen, Propylen/ 1-Decen, Propylen/l-Octadecen, Propylen/4-Methyl-l-penten, 
1-Buten/l-Hexen, 1-Buten/l-Octen, 1-Buten/l-Decen, 1-Buten/l-Octadecen, l-Buten/4-Methyl-l-penten, 1-Hexen/l- 
Octen, 1-Hexen/ 1-Decen, 1-Hexen/l-Octadecen, l-Hexen/4-Methyl-l-penten, 1-Octen/ 1-Decen, 1-Octen/l-Octadecen, 
1 -Octen/4-Methyl- 1-penten, 1-Decen/l-Octadecen, l-Decen/4-Methyl- 1-penten, l-Octadecen/4-Methyl-l-penten, 
Ethylen/Propylen/l-Buten, Ethyien/Propylen/ 1-Hexen, Ethylen/Propylen/1 -Octen, Ethylen/Propylen/ 1-Decen, Ethylen/ 
Propylen/l-Octadecen, Ethylen/Propylen/4-Methyl- 1-penten, Ethylen/ 1-Buten/l-Hexen, Ethyien/l-Buten/l-Octen, 
Ethylen/l-Buten/l-Decen, Ethylen/1 -Buten/1 -Octadecen, Ethylen/l-Buten/4-Methyl- 1-penten, Ethylen/l-Hexen/1 -Oc- 
ten, Ethylen/l-Hexen/l-Decen, Ethylen/l-Hexen/l-Octadecen, Ethylen/l-Hexen/4-Methyl- 1-penten, Ethylen/l-Oc- 
ten/l-Decen, Ethyien/l-Octen/l-Octadecen, Ethylen/ l-Octen/4-Methyl- 1-penten, Ethylen/ 1-Decen/l-Octadecen, 
Ethylen/l-Decen/4-Methyl-l-penten, Ethylen/ 1 -Octadecen/4-Me thy 1- 1-penten, Propylen/ 1 -Buten/1 -Hexen, Propylen/1- 
Buten/l-Octen, Propylen/1 -Buten/1 -Decen, Propylen/l-Buten/l-Octadecen, Propylen/ l-Buteri/4-Methyl- 1-penten, Pro- 
pylen/l-Hexen/l-Octen, Propylen/1 -Hexen/1 -Decen, Propylen/1 -Hexen/ 1-Octadecen, Propylen/1 -Hexen/4-Metliy 1-1- 
penten, Propy-len/l-Octen/1 -Decen, Propylen/ 1-Octen/l-Octadecen, Propylen/1 -Octen/4-Methyl- 1-penten, Propy- 
len/ 1 -Decen/1 -Octadecen, Propylen/ l-Decen/4-Methyl- 1-penten, Propylen/1 -Octadecen/4-Methyl- 1 -penten, 1-Buten/l - 
Hexen/1 -Octen, 1 -Buten/1 -Hexen/1 -Decen, 1 -Decen/ 1 -Hexen/1 -Octadecen, l-Buten/l-Hexen/4-Methyl-l-penten, 1- 
Buten/l-Octen/l-Decen, 1 -Buten/1 -Octen/ 1 -Octadecen, l-Buten/l-Octen/4-Methyl- 1-penten, 1 -Buten/1 -Decen/1 -Octa- 
decen, l-Buten/l-Decen/4-Methyl-l-penten, 1 -Buten/1 -Octadecen/4-Methy I- 1-penten, Ethylen/Propylen/1 -Buten/1 - 
Hexen, Ethylen/Propylen/l-Buten/l-Octen, Ethylen/Propylen/1 -Buten/1 -Decen, Ethylen/Propylen/1 -Buten/1 -Octade- 
cen, Ethylen/Propylen/l-Buten/4-Methy 1-1 -penten, Ethylen/ 1-Buten/l-Hexen/ 1-Octen, Ethylen/1 -Buten/1 -Hexen/1 -De- 
cen, Ethylen/l-Buten/l-Hexen/l-Octadecen, Ethylen/ l-Buten/l-Hexen/4-Methyi- 1-penten, Ethylen/Propylen/l-He- 
xen/ 1-Octen, Ethylen/Propylen/1 -Hexen/1 -Decen, Ethylen/Propylen/1 -Hexen/1 -Octadecen, Ethylen/Propyien/l-He- 
xen/4- Methyl- 1-penten und dgl. ein. 

Der Bestandteil (a) ist vorzugsweise ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten durch Copolymerisation eines cyclischen 
Olefins und zweier oder mehrerer Olefine, wobei die Olefine ausgewahit sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 
4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt. 
Die vorstehend beschriebenen "zwei oder mehreren Olefine" und das "cyclische Olefin" sind voneinander verschiedene 
Einheiten. 

Als bevorzugte cyclische Olefine werden cyclische Monoolefine und cyclische Polyene aufgefiihrt. 

Das cyclische Olefin ist eine cyclische Verbindung mit einem oder mehreren Ringen, gebildet durch 4 oder mehr Koh- 
lenstoffatome, und mindestens einer oder mehreren Kohlenstoff-Kohlenstoff-Doppelbindungen im Molekiil. Das cycli- 
sche Olefin kann verschiedene Substituenten aufweisen. Beziiglich einer spezieilen Struktur fur das cyclische Olefin 
konnen Verbindungen der folgenden allgemeinen Formeln [TV] bis [VI] aufgefiihrt werden. 
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wobei n t bis n 5 eine ganze Zahl von 0 oder mehr darstellen; Ci bis C l5 ein KohlenstorYatom sind und Ci bis C 2 eine po- 
ly merisierb are Doppelbindung bilden; R { bis R 12 und R l4 bis R 17 einen Substituenten, ausgewahlt aus einem Wasserstof- 
f atom, Halogenatomen, einer Hydroxylgruppe, Aminogruppen und organischen Resten mit 1 bis 20 Kohlenstoff atomen, 
darstellen; in der allgeineinen Fonnel [IV] C 3 und C 6 und C 8 und Cn aueh iiber (C?)^ bzw. (Ci 2 )n 2 verbunden sein kon- 
ncn. R 9 , Rio und R u , R 12 konncn auch iiber die Strukturformel [IV] verbunden sein; und in der allgemeinen Formcl [V] 
kann die Strukturformel [VI] als R 13 ausgewahlt werden, wobei eine cyclische Struktur gebildet wird. In einem solchen 
Fall sind 04 und n 5 in der Strukturformel [VI] ausgewahlt aus ganzen Zahlen von 0 oder mehr, so daB das erhaltene cy- 
clische Olefin 4 oder mehr Kohlenstoff atome aufweist. 

Spezielle Beispiele des organischen Rests mit 1 bis 20 Kohlenstoffatomen, der ein Vertreter der fiir Ri bis R i2 und R i4 
bis R 17 angegebenen Substituenten ist, schlieBen Alkylreste, wie eine Metliyl-, Ethyl-, Propyl-, Butyl-, Hexyl-, Octyl-, 
Dodecyigruppe und dgL; Arylreste, wie eine Phenyl-, Tolyl-, Naphthylgmppe und dgl.; Aralkylreste, wie eine Benzyl-, 
Phenethylgruppe und dgl; Alkylidenreste, wie eine Methyliden-, Ethylidengruppe und dgl.; Alkenylreste, wie eine Vi- 
nyl-, Allylgruppe und dgL; Alkoxyreste, wie eine Methoxy-, Ethoxygruppe und dgl.; Aryloxyreste, wie eine Phenoxy- 
gruppe und dgL; Acylreste, wie eine Acetyigruppe und dgL; Alkoxycarbonylreste, wie eine Methoxycarbonyl-, Ethox- 
ycarbonylgruppe und dgl.; Acyloxyreste, wie eine Acetyloxygruppe und dgL; (substituierte) Silylgruppen, wie eine Tri- 
methylsilylgruppe und dgl.; und Reste ein, erhalten durch Ersetzen eines Teils der Wasserstoff atome an den vorstehend 
beschriebenen Alkyl-, Aryl- und Aralkylresten durch ein Halogenatom, eine Hydroxylgruppe, Aminogruppe, Acyl- 
gruppe, Carboxylgruppe, einen Alkoxyrest, Alkoxycarbonylrest, Acyloxyrest, eine (substituierte) Silylgruppe, einen Al- 
kylaminorest oder eine Cyanogruppe. 

Spezielle Beispiele der cyclischen Olefinverbindung der allgemeinen Formel [IV] schlieBen Norbornen, 5-Metliylnor- 
bornen, 5-Ethylnorbornen, 5-Propylnorbornen, 5,6-Dimethylnorbornen, 1-Methylnorbornen, 7-Methylnorbornen, 5,5,6- 
Trimethylnorbornen, 5-Phenylnorbornen, 5-Benzylnorbornen, 5-Ethylidennorbornen, 5-Vmylnorbornen, 1,4,5,8-Dime- 
thano-l,2,3,4,4a,5,8,8a-Octahydronaphthalin, 2-Methyl- 1,4,5, 8-dimethano- 1,2,3 ,4 ,4a,5,8,8a-octahydronaphthalin, 2- 
Ethyl- 1 ,4,5,8-dimethano- 1 ,2,3,4,4a,5,8,8a-octahydronaphthalin, 2,3-Dimethyl- 1 ,4,5,8-dimethano- 1 ,2,3,4,4a,5,8,8a-oc- 
tahydronaphthalin, 2-Hexyl- 1 ,4,5,8-dimethano- 1 ,2,3,4,4a,5,8,8a-octahydronaphthalin, 2-Ethyliden- 1 ,4,5,8-dimethano- 
l,2,3,4,4a,5,8,8a-octahydronaphthalin, 2-Ruor-l, 4,5, 8-dimethano- 1, 2,3 ,4,4a,5,8,8a-octahydronaphthalin, 1,5-Dime- 
thyl-l,4,5,8-dimethano-l,2,3,4,4a,5,8,8a-octahydronaphthalin, 2-Cyclohexyl-l,4,5,8-dimethano-l,2,3,4,4a,5,8,8a-octa- 
hydronaphthalin, 2,3-Dichlor-l,4,5,8-dimeUianc)-l,2,3,4 ? 4a,5,8,8a-octahydronaphthalin, 2-Isobutyl- 1,4,5, 8-dimethano- 
l,2,3,4,4a,5,8,8a-octahydronaphthalin, 1,2-Dihydrodicyclopentadien, 5-Chlornorbornen, 5^-Dichiomorbornen, 5-Ru- 
ornorbornen, 5,5,6-Trifluor-6-trifluormethylnorbornen, 5-Chlormethylnorbornen, 5-Methoxynorbornen, 5,6-Dicarbox- 
ynorbornenanhydrat, 5-Dimethylaminonorbornen, 5-Cyanonorbornen und dgl. ein. 

Beispiele der cyclischen Olefinverbindung der allgemeinen Formel [V] schlieBen Cyclopenten, 3-Methylcyclopenten, 
4-Methylcyclopenten, 3,4-Dimethylcyclopenten, 3,5-Dimethylcyclopenten, 3-Chlorcyclopenten, Cyclohexen, 3-Me- 
thylcyciohexen, 4-Methylcyclohexen, 3,4-Dimethylcyclohexen, 3-Chlorcyclohexen, Cyclohepten und dgl. ein. 

Spezielle Beispiele der Verbindung der allgemeinen Formel [IV] mit zwei oder mehr Kohlenstoff-Kohlenstoff-Dop- 
pelbindungen im cyclischen Olefinmolekul schlieBen 5-Ethyliden-2-norbornen, 5-Methylen-2- norbornen, 5-Isopropyli- 
den-2-norbornen, 3-Vinylcyclohexen, 4-Vinylcyclohexen, 5-Vinylnorbornen, 5-Allylnorbomen, 5,6 Diethyliden-2-nor- 
bomen, Dicyclopentadien, Dimethylcyclopentadien, 2,5-Norbornadien und dgL ein, und spezielle Beispiele der cycli- 
schen Polyen verbindung der allgemeinen Formel [V] schlieBen 1,3-Cyclopentadien, 1,3-Cyclohexadien, 1 ,4-Cyclohexa- 
dien, 5-Ethyl-l,3-cyclohexadien, 1,3-Cycloheptadien, 1,3-Cyclooctadien und dgl. ein. 

Der Gehalt des cyclischen Olefins im Bestandteil (a) betragt vorzugsweise etwa 0.01 bis 20 mol.-% starker bevorzugt 
etwa 0. 15 bis 15 mol.-%, noch starker bevorzugt etwa 0. 1 bis 10 mol.-%, insbesondere bevorzugt etwa 0. 15 bis 5 mol.-%. 

Propylen oder Ethylen und Propylen konnen als Olefin im Bestandteil (a) enthalten sein. 

Der Gehalt an Ethylen als Olefin im Bestandteil (a) betragt vorzugsweise etwa 90 mol.-% oder weniger, starker bevor- 
zugt etwa 80 mol.-% oder weniger, noch starker bevorzugt etwa 70 rnol.-% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 
60 mol.-% oder weniger, am starksten bevorzugt etwa 50 mol.-% oder weniger, in bezug auf die effektive Verbesserung 
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der Biegsamkeit der Copolymermasse auf Olefinbasis. 

Andererseits betragt, insbesondere wenn Niedertemperaturbestandigkeit erforderlich ist, der Propylengehalt im Be- 
standteil (a) vorzugsweise etwa 90 mol.-% oder weniger, starker bevorzugt etwa 80 mol-% oder weniger, noch starker 
bevorzugt etwa 70 moL-% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 60 mol.-% oder weniger, am starksten bevorzugt 
etwa 50 mol.-% oder weniger. 

Der Bestandteil erfullt vorzugsweise die folgende Forniel: 

[y/(x+y)] > 0.2, 

starker bevorzugt die Fonnel: 

[y/(x+y)] > 0.3, 

noch starker bevorzugt die Formel: 
[y/(x+y)] > 0.4, 

und am starksten bevorzugt die Formel: • 
[y/(x+y)] > 0.5. 

In den vorstehend beschriebenen Formeln stellt x einen Molgehalt von Ethylen im Copolymer und y den gesamten 
Molgehalt der a-Olefine mit 4 bis 20 Kohlenstoff atomen im Copolymer dar. 

Der Bestandteil (a) weist eine Grenzviskositat [r\], gemessen in Tetralin als Losungsmittel bei einer Temperatur von 
135°C, von vorzugsweise 0.3 bis 10, starker bevorzugt 0.5 bis 7, weiter bevorzugt 0.7 bis 5, auf. Die Messung der Grenz- 
viskosital [t|] wird in Telralin bei 135°C unter Verwendung eines Ubbelohde-Viskosimeters durchgefuhrt. Eine Probe 
mit 300 mg wird in 100 ml Tctralin gclost, um cine Losung mit einer Konzcntration von 3 mg/rnl hcrzustcllcn. Die 
sung wird weiter auf 1/2, 1/3 und 1/5 verdunnt und die erhaltenen verdunnten Losungen in einem thermostatischen Olbad 
bei 135°C (±0.1 °C) gemessen. Die Messung wird bei den jeweiligen Konzentrationen 3 mal wiederhoit und ein durch- 
schnittlicher Wert der erhaltenen Werte verwendet. 

Der Bestandteil (a) weist vorzugsweise eine Molekulargewichtsverteilung (Mw/Mn), gemessen mit Gelpermeation- 
schromatographie (GPC) von 3 oder weniger auf. Die Molekulargewichtsverteilung wird mit einem Gelpermeation- 
schromatographie verfahren (zum Beispiel unter Verwendung einer 150C7GPC-Apparatur, hergestellt von Waters Cor- 
poration) gemessen. Die Elutionstemperatur betragt 140°C, zum Beispiel eine Shodex gefullte Saule A-80M, hergestellt 
von Showa Denko K. K. wird als Saule verwendet und ein Polystyrol (zum Beispiel mit einem Molekulargewicht von 68 
bis 8 400 000, hergestellt von Tosoh Corp.) wird als Molekulargewicht-Standardsubstanz verwendet. Das Gewichtsmit- 
tei des Molekulargewichts, umgerechnet auf Polystyrol, und das Zahlenmittel des Molekulargewichts werden gemessen 
und die Molekulargewichtsverteilung (Mw/Mn) berechnet. Etwa 5 mg eines Polymers werden in 5 ml o-Dichlorbenzol 
gelost, um eine Probe herzustellen, die mit einer Konzentration von etwa 1 mg/ml vermessen wird. 400 ul der erhaltenen 
Probenlosung werden eingespritzt und das Molekulargewicht mit einem Brechungsindex-Nachweisgerat bei einer FlieB- 
geschwindigkeit des Elutionslosungsmittels von 1.0 ml/min nachgewiesen. 

Vorzugsweise weist der Bestandteil (a) weder einen Peak von 1 J/g oder mehr, bezogen auf das Schmelzen eines Kri- 
stalls, noch einen Peak von 1 J/g oder mehr, bezogen auf die Kristallisation, gemessen mitDifferentialscanningkalorime- 
trie (DSC), auf. DSC220, hergestellt von Seiko Instruments Inc. wird als DifTerentialscanningkalorimeter bei der vorlie- 
genden Anmeldung verwendet und die Messung bei einer Geschwindigkeit von 10°C/min bei sowohl dem Temperatur- 
erhohungsverfahren als auch dem Temperaturerniedrigungsverfahren durchgefuhrt. 

Der Bestandteil (a) kann unter Verwendung eines bekannten Katalysators des Ziegler-Natta-TyP s oder eines Katalysa- 
tors auf Metallocenbasis hergestellt werden. Ein Katalysator auf Metallocenbasis wird vorzugsweise verwendet, da ein 
Copolymer mit hohem Molekulargewicht, enger Molekulargewichtsverteilung und enger Zusammensetzungsverteilung 
erhalten wird. Als Katalysator auf Metallocenbasis konnen Kompiexe eines Ubergangsmetalis der Gruppe IVA bis 
Gruppe VIA des Periodensystems aufgefiihrt werden, die rnindestens ein Cyclopentadienylgeriist enthalten. Als spezielle 
Beispiele des Katalysators auf Metallocenbasis konnen zum Beispiel Katalysatoren auf Metallocenbasis aufgefiihrt wer- 
den, die in JP-A-9-12635 und 9-151205 beschrieben sind, die hier vollstandig durch Bezugnahme eingeschlossen sind. 

Insbesondere ist im Bestandteil (a) bevorzugt, daB die Konfiguration von Propylen und/oder der a-Olefinseitenkette 
mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen ataktische Struktur aufweist. Um ataktische Stereoregularitat in einem Copolymer be- 
reitzustellen, konnen zwei oder mehrere Olefine, wobei die Oiefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Ole- 
finen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr 
betragt, und ein cyclisches Olefin in Gegenwart eines Katalysators zur Olefinpolymerisadon copolymerisiert werden, der 
aus dem folgenden Bestandteil (A), Bestandteil (B) und/oder Bestandteil (C) besteht. 

(A): Mindestens ein Ubergangsmetallkomplex der folgenden Formel fH, flTI oder 
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in denen M 1 ein Ubergangsmetallatom der Gruppe IV des Periodensy stems darstellt; A ein Atom der Gruppe XVI 
des Perioden systems darstellt; J ein Atom der Gruppe XIV des Periodensy stems darstellt; Cp 1 einen Rest mit einem 
Aniongeriist des Cyclopentadientyps darstellt; X 1 , X 2 , R L , R 2 , R 3 , R 4 , R 5 und R 6 unabhangig voneinander ein Was- 
serstoffatorn, ein Halogenatom, einen Alkylrest, einen Aralkylrest, einen Arylrest, eine substituierte Silylgruppe, ei- 
nen Alkoxyrest, einen Aralkyloxyrest, einen Aryloxyrest oder eine disubstituierte Aminogruppe darstellen; und R L , 
R 2 , R 3 , R 4 , R 5 und R 6 gegebenenfalls zur Bildung eines Rings kombiniert werden konnen. 

X 3 stellt ein Atom der Gruppe XVI des Periodensystems dar; zwei der Reste M\ A, J, Cp 1 , X 1 , X 2 , X 3 , R l , R 2 , R 3 , 
R 4 , R 5 und R 6 konnen gleich oder verschieden sein: 

(B) : eine oder mehrere Aluminiumverbindungen, ausgewahlt aus den folgenden (B1)-(B3): 

(Bl) eine Organoaluminiumverbindung der allgemeinen Formel E l a AlZ3_ a , 

(B2) cyclisches Aluminoxan der allgemeinen Formel {-Al(E%-0 }b und 

(B3) lineares Aluminoxan der allgemeinen Formel E 3 {-Al(E 3 )-0- } C A1E 3 2 
(wobei E l , E 2 und E 3 jeweils einen Kohlenwasserstoffrest darstellen und jeder der Reste E l , E 2 und E 3 gleich oder 
verschieden sein kann; Z ein Wasserstoffatom oder ein Halogenatom darstellt und jeder der Reste Z gleich oder ver- 
schieden sein kann; a folgende Gleichung: 0 < a < 3 erfullt; b eine ganze Zahl von 2 oder mehr darstellt; und c eine 
ganze Zahl von 1 oder mehr darstellt.) 

(C) irgendeine Borverbindung der folgenden (C1)-(C3): 

(CI) eine Borverbindung der allgemeinen Formel BQ l Q 2 Q 3 , 

(C2) eine Borverbindung der allgemeinen Formel G + (BQ L Q 2 Q 3 Q 4 )~ und 

(C3) eine Borverbindung der allgemeinen Formel (T.-H) + (BQ I Q 2 Q 3 Q 4 ) - 
(wobei B ein dreiwertiges Boratom im Wertigkeitszustand darstellt; Q 1 bis Q 4 jeweils gleich oder verschieden sein 
konnen und ein Halogenatom, einen Kohlenwasserstoffrest, einen halogenierten Kohlenwasserstoffrest, eine substi- 
tuierte Silylgruppe, einen Alkoxyrest oder eine disubstituierte Aminogruppe darstellen; G + ein anorganisches oder 
organisches Kation ist; L eine neutrale Lewis-Base ist; und (L-H) + eine Bronsted-Saure ist.) 

Nachstehend wird die vorliegende Erfindung im einzelnen beschrieben. 
(A) Der Ubergangsmetallkomplex wird erklart. 

In der allgemeinen Formel [I], [II] und [HI] ist das durch M l wiedergegebene Ubergangsmetallatom ein t Jbergangs- 
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metallelement der Gruppe IV des Periodensystems (uberarbeitete Version 1989 von IUPAC, Inorganic Chemistry No- 
menclature), und Beispiele davon schlieBen ein Tuanatom, ein Zirkoniumatom, ein Hafniumatom oder dgl., vorzugs- 
weise ein Tuanatom oder ein Zirkoniumatom, ein. 

Beispiele des Atoms der Gruppe XVI des Periodensystems, das durch "A" in der allgenieinen Formel [I], [II] oder [III] 
wiedergegeben wird, schlieBen ein Sauerstoffatom, ein Schwefelatom, ein Selenatom usw., vorzugsweise ein Sauerstof- 
fatom, ein. 

Beispiele des Atoms der Gruppe XIV des Periodensystems, das durch "J" in der allgemeinen Formel [I], [II] oder [III] 
wiedergegeben wird, schlieBen ein Kohlenstoffatom, ein Siliciumatom, ein Germaniumatom und dgl., vorzugsweise ein 
Kohlens tort atom oder ein Siliciumatom, ein. 

Beispiele des Rests mit einem Aniongeriist des Cyclopentadientyps, der durch den Substituenten Cp l wiedergegeben 
wird, schlieBen eine T| 5 -(substituierte)-Cyclopentadienylgruppe, -n, 5 -(substituierte)-Indenylgruppe, T| 5 -(substituierte)- 
Fluorenylgruppe usw. ein. Beispiele davon sind eine T^-Cyclopentadienylgruppe, T^-Methy.lcyciopentadienylgruppe, 
T| 5 -Dimethylcyclopentadienylgruppe, Tt 5 -Trimethylcyclopentadienylgruppe, -n 5 -Tetramethylcyclopentadienylgruppe, 
tl 5 -Ethylcyclopentadienylgruppe, Tl 5 -n-Propylcyclopentadienylgruppe, T] 5 -Isopropylcyclopentadienylgruppe, 11 -n-Bu- 
tylcyclopentadienylgruppe, rf-sec-Butylcyclopentadienylgruppe, rr-tert-Butylcyclopentadienylgruppe, T| -n-Pentylcy- 
clopentadienylgruppe, Tp-Neopentylcyciopentadienylgruppe, T| 5 -n-Hexylcyclopentadienylgmppe, Tl -n-Octylcyclopen- 
tadienylgruppe, T| -n-Phenylcyclopentadienylgruppe, T| 5 -Naphthylcyclopentadienylgruppe, Tf-Trirnethylsiiylcyciopen- 
tadienylgruppe, n 5 -Triethylsilylcyclopentadienylgruppe, ri 5 -tert-Butyldimethylsilylcyclopentadienylgruppe, T] 5 -Inden- 
ylgruppe, Tf-Methylindenylgruppe, if -Dimethylindenylgruppe, t| 5 -Ethylindenylgruppe, T^-n-Propyh'ndenylgruppe, T| 5 - 
Isopropylindenylgruppe, T| 5 -n-Butylindenylgruppe, T| 5 -sec-Butylindenylgruppe, Ti 5 -tert-Butylindenylgruppe, T| -n-Pen- 
tylindenylgruppe, Tl -Neopentylindenylgruppe, V-n-Hexylindenylgruppe, Ti/-n-Octylindenylgruppe, ti 5 -n-Decylinden- 
ylgruppe, Tl 5 -Phenylindenylgruppe, Ti 5 -Methylphenylindenylgruppe, T| 5 -Naphthyiindenylgruppe, T| 5 -Trimethylsilyhn- 
denylgruppe, Tf-Triethylsilylindenylgruppe, T] 5 -tert-Butyldimemylsilylindenylgruppe, T| 5 -Tetrahydroindenylgruppe ? Ti 5 - 
Fluorenylgruppe, tf-Methylfluorenylgmppe, n 5 -Dimethylfluorenylgruppe, T| 5 -Ethylfluorenylgruppe, T| 5 -Diethylfluoren- 
ylgruppe, T| 5 -n-Propylfluorenylgruppe, tr-Di-n-propylfluorenylgruppe, T| 5 -Isopropylfiuorenylgruppe, Tl 5 -Diisopropyl- 
Quorenylgruppe, if-n-ButylQuorenylgruppe, T| 5 -sec-BuLylfluorenylgruppe, ri 5 -tert-Butylfluorenylgruppe, T| 5 -Di-n-bu- 
tylfluorcnyigruppc, ri 5 -Di-scc-butylnuorcnylgruppc, r| 5 -Di-tcrt-butylrluorcnylgruppc, T| 5 -n-Pcntylfluorcnylgruppc, J\ 5 - 
Neopentylfluorenylgruppe, T| 5 -n-Hexylfluorenylgruppe, T| 5 -n-Octylfluorenylgruppe, T| 5 -n-Decylfluorenylgruppe, T| 5 -n- 
Dodecylfluofenylgruppe, T| 5 -Phenylfluorenylgruppe, Ti 5 -Diphenylfluorenylgruppe, T\ 5 -Methylphenylfluorenylgruppe, 
T] 5 -Naphthylfluorenylgruppe, T| 5 -Trimethylsilylfluorenylgruppe, T| 5 -Bis-trimethylsilylfluorenylgruppe, Ti 5 -Triethylsilyl- 
fluorenylgruppe, Tj -tert-Butyidimethylsilylfluorenylgruppe usw., vorzugsweise eine Tj 5 -Cyclopentadienylgruppe, T| - 
Methylcyclopentadienylgruppe, T| 5 -tert-Butylcyclopentadienylgruppe, T] 5 -TetxamethylcycIopentadienylgruppe, Tl/Mn- 
denylgruppe und T| 5 -Fluorenylgruppe. 

Beispiele des Halogenatoms in den Substituenten X 1 , X 2 , R l , R 2 , R 3 , R 4 , R 5 und R 6 schlieBen ein Fluoratom, Chlora- 
tom, Bromatom, Jodatom und dgl., vorzugsweise ein Chloratom oder ein Bromatom, starker bevorzugt ein Chloratom, 
ein. 

Als Alkylrest in den Substituenten X 1 , X 2 , R l , R 2 , R 3 . R 4 , R 5 und R 6 ist ein Alkylrest mit 1-20 Kohlenstoffatomen be- 
vorzugt. Beispiele eines solchen Alkylrests schlieBen eine Methyl-, Ethyl-, n-Propyl-, Isopropyl-, n-Butyl-, sec-Butyl-, 
tert-Butyl-, n-Pentyl-, Neopentyl-, Amyl-, n-Hexyl-, n-Octyl-, n-Decyl-, n-Dodecyl-, n-Pentadecyl-, n-Eicosylgruppe 
usw., vorzugsweise eine Methyl-, Ethyl-, Isopropyl-, tert-Butyl- oder Amylgruppe, ein. 

Diese Alkylreste konnen mit einem Halogenatom, wie einem Fluoratom, Chloratom, Bromatom oder Jodatom, substi- 
tuiert sein. Beispiele der Alkylreste mit 1-20 Kohlenstoffatomen, die mit (einem) Halogenatom(en) substituiert sind, 
schlieBen eine Fluormethyl-, Difluormethyl-, Trifluormethyi-, Chlormethyl-, Dichlormethyl-, Trichlormethyl-, Bromme- 
thyl-, Dibrommethyl-, Tribrommethyl-, Jodmethyl-, Dijodmethyl-, Trijodmethyl-, Fluorethyl-, Difluorethyl-, Trifluore- 
thyk Tetrafluorethyl-, Pentafluorethyl-, Chlorethyl-, Dichlorethyl-, Trichlorethyl-, Tetrachlorethyl-, Pentachlorethyl-, 
Bromethyl-, Dibromethyl-, Tribromethyl-, Tetrabromethyl-, Pentabromethyl-, Perfluorpropyl-, Perfluorbutyl-, Perfluor- 
pentyi-, Perfluorhexyl-, Perfluoroctyl-, Perfluordodecyl-, Perfluorpentadecyl-, Perfluoreicosyl-, Perchlorpropyl-, Per- 
chlorbutyl-, Perchlorpentyl-, Perchlorhexyl-, Perchloroctyl-, Perchlordodecyl-, Perchlorpentadecyl-, Perchloreicosyl-, 
Perbrompropyl-, Perbrombutyl-, Perbrompentyl-, Perbromhexyl-, Perbromoctyl-, Perbromdodecyl-, Perbrompentade- 
cyl-, Perbromeicosylgruppe oder dgl. ein. 

Diese Alkylreste konnen teilweise mit einem Alkoxyrest, wie einer Methoxygruppe, Ethoxygruppe, einem Arylox- 
yrest (wie einer Phenoxygruppe), einem Aralkyloxyrest (wie einer Benzyloxygruppe) oder dgl. substituiert sein. 

Als Aralkylrest in den Substituenten X 1 , X 2 , R 1 , R 2 , R 3 , R 4 , R 5 und R 6 ist ein Aralkylrest mit 7-20 Kohlenstoffatomen 
bevorzugt. Beispiele solcher Aralkylreste schlieBen eine Benzyl-, (2-Methylphenyl)methyl-, (3-Methylphenyi)methyl-, 
(4-Methylphenyl)methyl-, (2,3-Dimethylphenyi)methyl-, (2,4-Dimethylphenyl)methyl-, (2,5-Dimethylphenyl)methyl-, 
(2,6-Dimethylphenyl)methyl-, (3,4-Dimethylphenyl)methyl-, (4,6-Dimethylphenyl)methyl, (2,3,4-Trimethylphenyl)me- 
thyl, (2,3,5-Trimethylphenyl)methyl, (2,3,6-Trimethylphenyl)methyl, (3,4,5-Trimethylphenyl)methyl-, (2,4,6-Trime- 
thylphenyl)methyl-, (2,3,4,5-Tetramethylphenyl)methyl-, (2,3,4,6-Tetramethylphenyl)methyl, (2,3,5,6-Tetramethylphe- 
nyl)methyl-, (Pentamethylphenyl)methyl-, (Ethylphenyl)methyl-, (n-Propylphenyl)methyl-, (Isopropylphenyi)methyl-, 
(n-Butylphenyl)methyl-, (sec-Butylphenyl)methyl-, (teit-Butylphenyl)methyl-, (n-Pentylphenyl)rnethyl-, (Neopentylp- 
henyl)methyl-, (n-Hexylphenyl)methyl-, (n-Octylphenyi)methyl-, (n-Decylphenyl)methyl-, (n-Dodecylphenyl)methyl-, 
(n-Tetradecylphenyl)methyl-, Naphthylmethyl-, Anthracenylmethylgruppe usw. und vorzugsweise eine Benzylgruppe 
ein. 

Diese Aralkylreste konnen teilweise mit einem Halogenatom, wie einem Fluoratom, Chloratom, Bromatom, Jodatom, 
einem Alkoxyrest, wie einer Methoxy-, Ethoxygruppe, einem Aryloxyrest (wie einer Phenoxygruppe), einem Aralkylox- 
yrest (wie einer Benzyloxygruppe) oder dgl. substituiert sein. 

Als Arylrest in den Substituenten X 1 , X 2 , R l , R 2 , R 3 , R 4 , R 5 und R 6 ist der Arylrest mit 6-20 Kohlenstoffatomen be- 
vorzugt. Beispiele solcher Arylreste schlieBen eine Phenyl-, 2-Tolyl-, 3-Tolyl-, 4-Tolyl-, 2,3-Xylyl-, 2,4-Xylyl-, 2,5-Xy- 
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iyl-, 2,6-Xylyl-, 3,4-Xylyl-, 3,5-Xylyl-, 2,3,4-Trimethylphenyk 2J3,5-Trimethylphenyl-, 2,3,6-Trimethylphenyl-, 2,4,6- 
Trimethylphenyl-, 3,4,5-Triniethyiphenyl-, 2,3,4, 5-TetramethylphenyK 2,3,4, 6-Tetramethyiphenyl-, 2,3,5,6-Tetrame- 
thylphenyl-, Pentamethylphenyl-, Ethylphenyl-, n-Propylphenyl-, Isopropylphenyl-, n-Butylphenyl-, sec-Butylphenyl-, 
tert-Butylphenyl-, n-Pentylphenyl-, Neopentylphenyl-, n-Hexylphenyl-, n-Octylphenyl-, n-Decylphenyl-, n-Dodecylp- 

5 henyl-, n-Tetradecyiphenyl-, Naphthyl-, Anthracenylgruppe usw., vorzugsweise eine Phenylgruppe, ein. 

Diese Arylreste konnen teiiweise mit einem Halogenatom, wie einem Fluoratom, Chloratom, Bromatom, Jodatom, ei- 
nem Alkoxyrest, wie einer Methoxy-, Ethoxygruppe, einem Aryioxyrest (wie einer Phenoxygruppe) oder einem Aralky- 
loxyrest (wie einer Benzyloxygruppe) und dgl substituiert sein. 

Die substituierte Silylgruppe in den Substituenten X 1 , X 2 , R l , R 2 , R 3 , R 4 , R 5 und R 6 ist eine Silylgruppe, die mit einem 

io Kohlenwasserstoffrest substituiert ist, und Beispieie des Kohlenwasserstoffrests schlieBen einen Alkylrest mit 1-10 
Kohlenstoffatomen, wie eine Methyl-, Ethyl-, n-Propyl-, Isopropyl-, n-Butyl-, sec-Butyl-, tert-Butyl-, Isobutyl-, n-Pen- 
tyl-, n-Hexyl-, Cyclohexylgruppe usw.; und einen Arylrest (wie eine Phenylgruppe) usw. ein. Beispieie der substituierten 
Silylgruppe mit. 1-20 Kohlenstoffatomen schlieBen eine monosubstituierte Silylgruppe mit 1-20 Kohlenstoffatomen, 
wie eine Methylsilyl-, Ethylsilyl-, Phenylsilylgruppe usw.; eine disubstituierte Silylgruppe mit 2-20 Kohlenstoffatomen, 

15 wie eine Dimethylsilyl-, Diethylsilyl-, Diphenylsilylgruppe usw.; und eine trisubstituierte Silylgruppe mit 3-20 Kohlen- 
stoffatomen, wie eine Tri methylsilyl, TriethylsilyL Tri-n-propylsilyl, Triisopropylsilyl-, Tri-n-butylsilyl-, Tri-sec-butyl- 
silyl, Tri-tert-butylsilyl, Triisobutylsilyl, tert-Butyldimethylsilyl-, Tri-n-pentylsilyl-, Tri-n-hexylsilyl-, Tricyclohexylsi- 
lyl-, Triphenylsilylgruppe usw., und vorzugsweise eine Trimethylsilyl, tert-Butyldimethylsilyl- oder Triphenylsilyl- 
gruppe, ein. 

20 Der Kohlenwasserstoffrest dieser substituierten Silylgruppen kann mit einem Halogenatom, wie einem Fluoratom, 
Chloratom, Bromatom, Jodatom und dgl, und/oder einem Alkoxyrest, wie einer Methoxy, Ethoxygruppe, einem Aryiox- 
yrest (wie einer Phenoxygruppe) oder einem Aralkyloxyrest (wie einer Benzyloxygruppe) und dgl. substituiert sein. 

In bezug auf den Alkoxyrest in den Substituenten X 1 , X 2 , R L , R 2 , R 3 , R 4 , R 5 und R^ist ein Alkoxyrest mit 1-20 Koh- 
lenstoffatomen bevorzugt. Beispieie solcher Alkoxyreste schlieBen eine Methoxy, Ethoxy, n-Propoxy, Isopropoxy, n-Bu- 
25 toxy, sec-Butoxy-, tert-Butoxy-, n-Pentoxy-, Neopentoxy-, n-Hexoxy-, n-Octoxy-, n-Dodecoxy-, n-Pentadecoxy, n-Ei- 
cosoxygruppe usw., und vorzugsweise eine MeLhoxy-, Ethoxy- oder tert-Butoxy gruppe, ein. 

Dicsc Alkoxyreste konnen teiiweise mit cincm Halogenatom, wic cincm Fluoratom, Chloratom, Bromatom, Jodatom 
usw.; einem Alkoxyrest, wie einer Methoxy-, Ethoxygruppe, einem Aryioxyrest (wie einer Phenoxygruppe) oder einem 
Aralkyloxyrest (wie einer Benzyloxygruppe) und dgl. substituiert sein. 
30 In bezug auf den Aralkyloxyrest in den Substituenten X 1 , X 2 , R L , R 2 , R 3 , R 4 , R 5 und R 6 ist ein Aralkyloxyrest mit 7-20 
Kohlenstoffatomen bevorzugt. Beispieie des Aralkyloxyrests schlieBen eine Benzyloxy-, (2-Methylphenyl) methoxy-, 
(3-Methylphenyl)methoxy-, (4-Methylphenyl)methoxy-, (2,3-Dimethylphenyl)methoxy-, (2,4-Dimethylphenyl)me- 
thoxy-, (2,5-Dimethyiphenyl)methoxy-, (2,6-bimethylphenyl)methoxy-, (3,4-Dimethylphenyl)methoxy-, (3,5-Dime- 
thylphenyl)methoxy-, (2,3, 4-Trimethylphenyl) methoxy-, (2,3,5-Trimetliylphenyl)methoxy-, (2,3,6-Trimethylphe- 
35 nyl)methoxy-, (2,4,5-Trimethylphenyl)methoxy-, (2,4,6-Trimethylphenyl)methoxy-, (3,4,5-Trimethylphenyl)methoxy-, 
(2,3,4,5-Tetramethylphenyl)methoxy-, (2,3,4,6-Tetraniethylphenyl)methoxy-, (2,3,5,6-Tetramethylphenyl)methoxy-, 
(Pentamethylphenyl)methoxy-, (Ethylphenyl)methoxy-, (n-Propylphenyl)methoxy-, (Isopropylphenyl)methoxy-, (n- 
Butylphenyl)methoxy-, (sec-Butylphenyl)methoxy-, (tert-Butylphenyl)methoxy-, (n-Hexylphenyi)methoxy-, (n-Octylp- 
henyl)methoxy-, (n-Decylphenyl)methoxy-, (n-Tetradecylphenyl)methoxy-, Naphthylmethoxy-, Anthracenylmethoxy- 
40 gruppe usw. und vorzugsweise eine Benzyloxygruppe ein. 

Diese Aralkyloxyreste konnen teiiweise mit einem Halogenatom, wie Fluoratom, Chloratom, Bromatom, Jodatom und 
dgl.; einem Alkoxyrest, wie einer Methoxy-, Ethoxygruppe, einem Aryioxyrest (wie einer Phenoxygruppe), einem Aral- 
kyloxyrest (wie einer Benzyloxygruppe) und dgl. substituiert sein. 

Beispieie des Aryloxyrests in den Substituenten X 1 , X 2 , R 1 , R 2 , R 3 , R 4 , R 5 und R 6 schlieBen einen Aryioxyrest mit 
45 6-20 Kohlenstoffatomen, wie eine Phenoxy-, 2-Methyiphenoxy-, 3-Methylphenoxy-, 4-Methylphenoxy-, 2,3-Dime- 
thylphenoxy-, 2,4-Dimethylphenoxy-, 2,5-Dimethylphenoxy-, 2,6-Dimethylphenoxy-, 3,4-Dimethylphenoxy-, 3^-Di- 
methylphenoxy-, 2,3,4-Trimethylphenoxy, 2,3,5-Trimethyiphenoxy, 2,3,6-Trimethylphenoxy-, 2,4,5-Trimethylphe- 
noxy-, 2,4,6-Trimethyiphenoxy-, 3,4,5-Trimethylphenoxy-, 2,3,4,5-Tetramethylphenoxy-, 2,3,4,6-Tetramethylphenoxy- 
, 2,3,5,6-Tetramethylphenoxy-, Pentamethylphenyl-, Ethylphenoxy-, n-Propylphenoxy-, Isopropylphenoxy-, n-Butylp- 
50 henoxy-, sec-Butylphenoxy, tert-Butylphenoxy-, n-Hexylphenoxy-, n-Octylphenoxy-, n-Decylphenoxy-, n-Tetradecylp- 
henoxy-, Naphthoxy-, Anthracenoxy gruppe und dgL, ein. 

Diese Aryloxyreste konnen teiiweise mit einem Halogenatom, wie einem Fluoratom, Chloratom, Bromatom, Jodatom 
und dgl., einem Alkoxyrest, wie einer Methoxy-, Ethoxygruppe, einem Aryioxyrest (wie einer Phenoxygruppe) oder ei- 
nem Aralkyloxyrest (wie einer Benzyloxygruppe) und dgl. substituiert sein. 
55 Die disubstituierte Aminogruppe in den Substituenten X 1 , X 2 , R l , R 2 , R 3 , R 4 , R 5 und R 6 ist eine Aminogruppe, die mit 
zwei Kohlenwasserstoffresten substituiert ist. Beispieie des Kohlenwasserstoffrests schlieBen einen Alkylrest mit 1-10 
Kohlenstoffatomen, wie eine Methyl-, Ethyl-, n-Propyl-, Isopropyl-, n-Butyl-, sec-Butyl-, tert-Butyl-, Isobutyl-, n-Pen- 
tyl-, n-IIexyl-, Cyclohexylgruppe usw.; einen Arylrest mit 6-10 Kohlenstoffatomen (wie eine Phenylgruppe); einen 
Aralkylrest mit 7-10 Kohlenstoffatomen usw. ein. Beispieie der Aminogruppe, die mit Kohlenwasserstoffresten mit 
60 1-10 Kohlenstoffatomen disubstituiert ist, schlieBen eine Dimethyl ami no-, Diethyl ami no-, Di-n-propylamino-, Diiso- 
propylamino-, Di-n-butylamino-, Di-sec-butylamimo-, Di-tert-butylamino-, Diisobutylaniino-, tert-Butylisopropyla- 
mino-, Di-n-hexylamino-, Di-n-octylamino-, Di-n-decylamino-, Diphenylamino-, Bistrimethylsilylamino und Bis-tert- 
butyldimethylsilylaminogruppe usw. und vorzugsweise eine Dimethylamino- oder Dietliylaminogruppe, ein. 

Diese disubstituierten Aminogruppen konnen teiiweise mit einem Halogenatom, wie einem Fluoratom, Chloratom, 
65 Bromatom, Jodatom und dgl.; einem Alkoxyrest, wie einer Methoxy- und Ethoxygruppe und dgl.; einem Aryioxyrest 
(wie einer Phenoxygruppe) und dgl.; oder einem Aralkyloxyrest (wie einer Benzyloxygruppe) und dgl. substituiert sein. 
Die Substituenten R\ R 2 , R 3 , R 4 , R 5 und R 6 konnen gegebenenfalls zur Bildung eines Rings kombiniert werden. 
R l ist vorzugsweise ein Alkylrest, ein Aralkylrest, ein Arylrest oder eine substituierte Silylgruppe. 
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X 1 und X 2 stellen unabhangig und vorzugsweise ein Halogenatom, einen Alkylrest, einen Aralkylrest, einen Alkox- 
yrest, einen Aryloxyrest. oder eine disubstituierte Aminogruppe, starker bevorzugt ein Halogenatom oder einen ALkox- 
yrest, dar. 

Beispiele des Atoms der Gruppe XVI des Periodensystems schlieBen ein Sauerstoffatom, Schwefelatom, Selenatom 
und vorzugsweise ein Sauerstoffatom ein. 

Beispiele des Ubergangsmetallkomplexes der allgemeinen Forrnel [I] schlieBen ein: 
Methylen(cyclopentadienyl)(3,5-diniethyl-2-phenoxy)litandichlorid, Methylen(cyclopentadienyl)(3-tert-butyl-2-phe- 
noxyjtitandichlorid, Methylen(cyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methyL-2-phenoxy)titandichlorid, Methylen(cyclopen- 
tadienyl)(3-phenyl-2-phenoxy)titandichlorid, Methylen(cyclopentadienyl)(3Hert-butyldimethylsilyl-5-methyl-2-phe- 
noxy)titandichlorid, Memylen(cyclopentadienyl)(3-trimethylsiiyl-5-methyl-2-phenoxy)titandi^ Methylen(cyclo- 
pentadienyl)(3-tert-butyl-5-methoxy-2-phenoxy)titandichlorid, Methylen(cyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-chlor-2-phe- 
noxy)titandichlorid, Methylen(methyicyclopentadienyl)(3,5-dimethyl-2-phenoxy)titandichlorid, Methylen(methylcy- 
clopentadienyl)(3-terr-butyl-2-phenoxy)titandichlorid. Methyl en(methylcycl opentadienyl)(3-tert-hutyl-5-methyl-2-phe- 
noxy)titandichlorid, Methylen(methylcyclopentadienyl)(3-phenyl-2-phenoxy)titandichlorid, Methylen(rnethylcyclopen- 
tadienyl)(3-tert-butyldimethylsilyi-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Methylen(methylcyclopentadienyl)(3-trimethyl- 
silyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Methylen(methylcyclopentadienyi)(3-tert-butyl-5-methoxy-2-phenoxy)titan- 
dichlorid, Methylen(methylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-chlor-2-phenoxy)titandichlorid, Methylen(tert-butylcyclo- 
pentadienyl)(3,5-dimethyl-2-phenoxy)titandichlorid, Methylen(tert-butylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-2-phenoxy)ti- 
tandichlorid, Methylen(tert-butylcyclopentadienyi)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Methylen(tert-bu- 
tylcyclopentadienyl)(3-phenyl-2-phenoxy)titandichlorid, Methylen(tert-butylcyclopentadienyi)(3-tert-butyldimethylsi- 
lyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Memylen(tert-butylcyclopentadienyl)(3-trimemylsilyl-5-methyL-2-phenoxy)ti- 
tandichlorid, Methylen(tert-butylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methoxy-2-phenoxy)titandich Methylen(tert-bu- 
tylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5*chlor-2-phenoxy)titandichlorid, Methylen(tetramethylcyclopentadienyl)(3,5-dime- 
thyl-2-phenoxy)titandichlorid, Methylen(tetramethylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-2-phenoxy)titandichlorid, Methy- 
len(tetrainethylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Methylen(tetramelhylcyclopentadie- 
nyl)(3-phenyl-2-phenoxy)litandichlorid, Memylen(Leuraiiielhyleyelopenladienyl)(3-lerL-buLyldiiiieLhylsilyl-5-inem 
phcnoxy)titandichlorid, Mcthylcn(tctramcthylcyclopcntadicnyl)(3-ta 

Methylen(tetramethylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methoxy-2-phenoxy)titandichlorid, Methylen(tetramethylcyclo- 
penta'dienyl)(3-tert-butyl-5-chlor-2-phenoxy)titandichlorid, Methylen-(trimethylsilylcyclopentadienyl)(3,5-dimethyl-2- 
phenoxy)titandichlorid* Methylen(trimethylsilylcyclopentadienylX^ Methylen(tri- 
methylsilylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Methylen(trimethylsilylcyclopentadie- 
nyl)(3-phenyl-2-phenoxy)titandichlorid, Memylen(tjimemylsilylcyclopentadienyl)(3-tert-butyldimethylsilyl-5-methyl- 
2-phenoxy)titandichiorid, Methylen(trimethylsilylcyclopentadienyl)(3-trimethyisilyl-5-methyl-2-phenoxy)tita 
rid, Methylen(trimethylsilylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methoxy-2-phenoxy)dtandich Methylen(trimethyisi- 
lylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-chlor-2-phenoxy)titandichlorid, Methylen(fluorenyl)(3,5-dimethyl-2-phenoxy)titan- 
dichlorid, Methylen(fluorenyl)(3-tert-butyl-2-phenoxy)titandichlorid, Methylen(fluorenyl)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phe- 
noxy)titandichlorid, Methylen(fluorenyl)(3-phenyl-2-phenoxy)titandichlorid, Methyien(fluorenyl)(3-tert-butyldimethyl- 
silyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Methylen(fluorenyl)(3-trimethylsilyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Me- 
thylen(fluorenyl)(3-tert-butyl-5-methoxy-2-phenoxy)titandichlorid, Methylen(fluorenyl)(3-tert-butyl-5-chlor-2-phe- 
noxy)titandichlorid, Isopropyliden(cyclopentadienyl)(3,5-dimethyl-2-phenoxy)titandichLorid, Isopropyliden(cyclopen- 
tadienyl)(3-tert-butyl-2-phenoxy)titandichlorid, Isopropyliden(cyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phenoxy)ti- 
tandichlorid, Isopropyliden(cyclopentadienyl)(3-phenyl-2-phenoxy)titandichlorid, Isopropyliden(cyclopentadienyl)(3- 
tert-butyldimethylsilyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Isopropyliden(cyclopentadienyl)(3-trimethylsilyl-5-methyl- 
2-phenoxy)titandichlorid, Isopropyliden(cyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methoxy-2-phenoxy)titandichlorid, Isopropy- 
liden(cyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-chlor-2-phenoxy)titandichlorid, Isopropyliden(rnethylcyclopentadienyl)(3,5-di- 
methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Isopropyliden(methylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-2-phenoxy)titandichlorid, Iso- 
propyliden(memylcyclopentadienyl)(3-tert»butyl-5-memyl-2-phenoxy)titandichlorid, Isopropyliden(methylcyciopenta- 
dienyl)(3-phenyl-2-phenoxy)titandichlorid, Isopropyliden(methyicyclopentadienyl)(3-tert-butyldimethylsilyl-5-methyl- 
2~phenoxy)titandichlorid, Isopropyliden(methylcyclopentadienyl)(3-trimem^ 

Isopropyliden(methylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methoxy-2-phenoxy)titandichlorid, Isopropyliden(methylcyclo- 
pentadienyi)(3-tert-butyl-5-chlor-2-phenoxy)titandichlorid, Isopropyliden(tert-butylcyclopentadienyl)(3,5-dirnethyl-2- 
phenoxy)titandichlorid, Isopropyliden(tert-butylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-2-phenoxy)titandichlorid, Isopropyli- 
den(tert-butylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Isopropyliden(tert-butylcyclopentadie- 
nyl)(3-phenyl-2-phenoxy)titandichlorid, IsopropyUden(tert-butylcyciopentadienyl)(3-tert-butyldimethylsilyl-5-methyl- 
2-phenoxy)titandichlorid, Isopropyliden(tert-butylcyclopentadienyl)(3-trimethylsilyl-5-methyl-2-phenoxy)tita^ 
rid, IsopropyUden(tert-butylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-memoxy-2-phenoxy)titandichlori Isopropyliden(tert-bu- 
tylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-chlor-2-phenoxy)titandichlorid, Isopropyliden(tetramethylcyclopentadienyl)(3,5-di- 
methyl-2-phenoxy)titandichlorid, IsopropyUden(tetramemylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-2-phenoxy)titandichlorid, 
Isopropyhden(tetramemylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-memyl-2-phenoxy)titand Isopropyliden(tetrame- 
thylcyc1opentadienyl)(3-phenyl-2-phenoxy)t.itandichlorid, Tsopropyliden(tetramet.hylcyclopentadienyl)(3-tert-butyldi- 
methylsilyl-5-rnethyl-2-phenoxy)titandichlorid, Isopropyliden(tetramethylcyclopentadienyi)(3-trimethylsilyl-5-methyl- 
2-phenoxy)titandichlorid, Isopropyliden(tetramemyicyclopentadienyl)(3^ 

rid, IsopropyUden(tetramethylcyclor^ntadienyl)(3-tert-butyl-5-chlor-2-phenoxy)dtandichlori^ Isopropyliden(trime- 
thylsilyicyclopentadienyl)(3,5-dimethyl-2-phenoxy)titandichiorid, Isopropyiiden(trimelhyisilylcyclopentadienyl)(3- 
tert-butyl-2-phenoxy)titandichlorid, Isopropytiden(trimethylsilylcycior^ntadienylX 

tandichlorid, IsopropyUden(tximethylsilylcyclopentadienyl)(3-phenyl-2-phenoxy)titandichlorid, Isopropyliden(trime- 
thylsiiyLcyclopentadienyl)(3-tert-butyldimetnylsilyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Isopropyliden(trimethylsiiyl- 
cyclopentadienyI)(3-trirnethyIsilyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Isopropyiiden(trirnethylsilylcyclopentadie- 
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ny0(3-ten-butyl-5-methoxy-2-phenoxy)titandichlorid ? Isopropyliden(trimethyIsilylcyclopentadienyl)(3-rert-butyl-5- 
chlor-2-phenoxy)titandichlorid. Isopropyliden(fluorenyl)(3,5-dimethyl-2-phenoxy)titandichlorid, Isopropyliden(fluore- 
nyl)(3-tert-butyl-2-phenoxy)titandichlorid, Isopropyliden(fluorenyl)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, 
Isopropyliden(fluorenyl)(3-phenyl-2-phenoxy)titandichlorid, Isopropyliden(fluorenyl)(3-tert-butyldimethylsilyl-5-nie- 
thyl-2-phenoxy)titandichlorid, Isopropyliden(fluorenyl)(3-trimethyLsilyl-5-methyI-2-phenoxy)titandichlorid, Isopropy- 
liden(fluorenyl)(3-tert-butyl-5-methoxy-2-phenoxy)titandichlorid, Isopropyliden(fluorenyl)(3-tert-butyl-5-chlor-2-phe- 
noxy)titandichlorid, Diphenylmethylen(cyclopentadienyl)(3,5-diniethyl-2-phenoxy)titandichlorid, Diphenylmethy- 
len(cyclopentadienyl)(3-tert-butyl-2-phenoxy)titandichlorid, Diphenylmerhylen(cyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-nie- 
thyl-2-phenoxy)titandichlorid, Diphenylmethylen(cyclopentadienyl)(3-phenyl-2-phenoxy)titandichlorid, Diphenylrne- 
thylen(cyclopentadienyl)(3-tert-butyldimeihylsilyl-5-melhyl-2-phenoxy)ritandichlorid, Diphenylmethylen(cyclopenta- 
dienyl)(3-trimethylsilyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Diphenyhnethylen(cyclopentadienyL)(3-tert-butyl-5-me- 
thoxy-2-phenoxy)titandichlorid, Diphenyimethylen(cyciopentadienyl)(3-tert-butyl-5-chior-2-phenoxy)titandichlorid, 
Di phenyl methylen(methylcyclopentadi^^ Diphenylmerhylen(rnethylcyc1o- 
pentadienyl) (3 4ert-butyl-2-phenoxy)ti tandichlorid, Diphenylmethylen(methylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methyl- 

2- phenoxy)titandichiorid, . Diphenylmethylen(methylcyclopentadienyl)(3-phenyl-2-phenoxy)titandichlorid, Diphenyl- 
methylen(methylcyclopentadienyl)(3-ten-butyldimeliiylsilyI-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Diphenylrnethy- 
len(methylcyclopentadienyl(3-trimethylsilyi-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Diphenyimethyien(rnethylcyclopenta- 
dienyl)(3-tert-butyl-5-methoxy-2-phenoxy)titandichlorid, DiphenylmethyLen(methylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5- 
chlor-2-phenoxy)ti tandichlorid, Diphenylmethylen(tert-butylcyclopentadienyl)(3,5-dimethyl-2-phenoxy)titandichlorid, 
Diphenylmethylen(tert-butylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-2-phenoxy)titandichlorid, Diphenylme thy len(tert- bury lcy- 
ciopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Diphenylmemylen(tert-butyicyclopentadienyl)(3-phe- 
nyl-2-phenoxy)titandichlorid, DiphenyimetJiyIen0ert-butylcyclopentadienyl)(3-tert-but.yldimethyisilyl-5-methyl-2-phe- 
noxy)titandichlorid, Diphenyimethylen(tertbutylcyclo^ 

Diphenylmethylen(tert-butylcyclopentadienyl)(3-tert-b^ Diphenylmethy- 
len(tert-butylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-chior-2-phenoxy)titandichlorid, Diphenylmethylen(tetramethylcyclopen- 
tadienyl)(3,5-dimelhyl-2-pht;noxy)Litandichlorid, Diphenyuiielhylen(tetramethylcyclopentadienyl) (3-tert-butyl-2-phe- 
noxy)titandichlorid, Diphcnylmcthylcn(tctramcthylcyclopcntadic^ 

Diphenylmethylen(tetramethylcyclopentadienyl)(3-phenyl-2-phenoxy)titandichlorid, Diphenylmethylen(tetramethylcy- 
clopentadienyl)(3-tert-butyldlmethylsilyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Diphenylmethylen(tetxamethylcyclopen 
tadienyl)(3-trimethylsilyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Diphenylmethylen(tetramelhyLcyclopentadienyl)(3-tert- 
butyl-5-methoxy-2-phenoxy)titandichlorid, Diphenylmethyien(tetramethylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-chior-2- 
phenoxy)titandichlorid, Diphenylmethylen(trimetliylsilylcyclopentadieny Di- 
phenylmethylen(tximethylsilylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-2-phenoxy)titandichlori Diphenylmethylen(trimethylsi- 
lylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Diphenyhnethylen(tximethylsilylcyclopentadie- 
nyl)(3-phenyl-2-phenoxy)titandichlorid, Diphenylniethylen(tj4methylsilylcyclopentadienyl)(3-tert-butyldimethylsilyl- 
5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Diphenylmethylen(trimethylsilylcyclopenUdienyl)(3-tjimethylsilyl-5-methyl-2- 
phenoxy)titandichiorid, DiphenylmethyLen(trimethylsilylcyd^ 

chlorid, Diphenylmetliylen(trimethylsilylcyclopentadieny Diphenybne- 
thylen(fluorenyl)(3,5-diniethyl-2-phenoxy)titandichlorid ? Diphenylmethylen(fluorenyl)(3-tert-butyl-2-phenoxy)titandi- 
chlorid, Diphenyhriethylen(fluorenyl)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlond, Diphenylmethylen(ftuorenyl)(3- 
phenyl-2-phenoxy)titandichlorid, Diphenylmethylen(fluorenyl)(3-tert-butyldimeihylsilyl-5-methyl-2-phenoxy)titandi- 
chlorid, Diphenylmediylen(fluorenyl)(3-trimediyLsilyl-5-niethyl-2-phenoxy)titand Diphenyhnediylen(fluore- 
nyl)(3-tert-butyL-5-rnethoxy-2-phenoxy)titandichlorid und Diphenylmethylen(fluorenyl)(3-tert-butyi-5-chlor-2-phe- 
noxy)titandichlorid usw., Ubergangsmetallkornplexe, in denen J in der chemischen Forrnel [I] ein Kohlenstoffatom ist, 
wie Verbindungen, in denen das Titanatom dieser Verbindungen durch Zirkonium oder Hafnium ersetzt ist, Verbindun- 
gen, in denen das Dichlorid dieser Verbindungen durch Dibromid, Dijodid, Bis(dimethylamid), Bis(diethylarnid), Di-n- 
butoxid oder Diisopropoxid ersetzt ist, Verbindungen, in denen Cyclopentadienyl dieser Verbindungen durch Dimethyl- 
cyclopentadienyi, Trimethylcyclopentadienyl, n-Butylcyclopentadienyl, tert-Butyldimethylsilylcyclopentadienyl oder 
Indenyl ersetzt ist, und Verbindungen, in denen 3,5-Dimethyl-2-phenoxy dieser Verbindungen durch 2-Phenoxy, 3-Me- 
thyl-2-phenoxy, 3,5-Di-tert-butyi-2-phenoxy, 3-Phenyl-5-methyi-2-phenoxy, 3-tert-Butyldimethylsilyl-2-phenoxy oder 

3- Trimethylsiiyl-2-phenoxy ersetzt ist; und Dimethylsilyl(cyciopentadienyl)(2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsi- 
lyl(cyclopentadienyl)(3-methyl : 2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(cyclopentadienyl)(3,5-dimethyL-2-phenoxy)ti- 
tandichlorid, DimeLhylsilyl(cyclopentadienyl)(3-tert-butyl-2*phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(cyclopentadie- 
nyl)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phenoxy)dtandichlorid, Dimethylsilyl(cyclopentadienyL)(3,5-di-tert-butyl-2-phenoxy)d- 
tandichlorid, Dimethylsiiyl(cyciopentadienyl)(5-methyl-3-phenyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(cyclopenta- 
dienyi)(3Hert-butyldimethylsilyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(cyclopentadienyl)(5-methyl-3-tri- 
methylsilyi-2-phenoxy)ti tandichlorid, DimetJiylsilyl-(cyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methoxy-2-phenoxy)titandi- 
chlorid, Dimethylsilyl(cyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-chlor-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(cyclopentadien 
yl)(3,5-diamyl-2-phenoxy)ti tandichlorid, Dimethylsilyl(methylcyclopentadienyl)(2-phenoxy)titandichlorid, Dimethyl- 
si1y1(methylcyclopentadienyl)(3-met.hy1-2-phenoxy)t.itandichlorid, Dimethylsilyl(methylcyclopentadienyl)(3,5-dime- 
thyl-2-phenoxy)ti tandichlorid, Dimethylsilyl(methyLcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dime- 
thylsilyl(methylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(methylcyclopentadie- 
nyl)(3,5-di-tert-butyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyi(methylcyclopentadienyl)(5-rnethyl-3-phenyl-2-phe- 
noxy)titandichlorid, DimetJiylsilyl(methylcyclopentadienyi)(3-tert-buty^ 

rid, Dimemylsilyl(metJiylcyclopentadienyl)^ Dimethylsilyl(rnethyl- 
cyciopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methoxy-2-phenoxy)dtandichlorid, Dimethylsilyl(rnethylcyclopentadienyl)(3-tert-bu- 
tyl-5-chlor-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyi(methylcyclopentadienyl)(3,5-diamyl-2-phenoxy)dtandichlorid, Di- 
methylsilyl(n-butylcyclopentadienyl)(2-phenoxy)dtandichiorid, Dimethylsilyl(n-butylcyclopentadienyl)(3-methyl-2- 
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phenoxy)tuandichlorid, Dimethylsilyl(n-butyicyclopentadienyl)(3,5-dimethyl-2-phenoxy)titandichlorid Diniethylsi- 
lyl(n-butylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(n-butylcyclopentadienyl)(3-tert-bu- 
t.yi-5-methyl-2-phenoxy)titaridichlorid, Dimethylsilyl(n-butylcyclopentadienyl)(3,5-di-tert-butyl-2-phenoxy)titandi- 
chlorid, Dimethylsilyl(n-butyicyclopentadienyl)(5-methyl-3-phenyl-2-phenoxy)titandichlond, Dimethylsilyi(n-butylcy- 
clopentadienyl)(3-tert-bi]tyldimethylsilyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(n-butylcyclopentadie- 
nyl)(5-methyl-3-trimethylsilyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(n-butyicyclopentadienyl)(3-tert-butyi-5-me- 
thoxy-2-phenoxy)titandichiorid, Dimethylsilyl(n-butyicyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-chlor-2-phenoxy)titandichlorid, 
Dimethylsilyl(n-butylcyclopentadienyl)(3,5-diaiiiyl«2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(tert.-butylcyclopentadie- 
nyl)(2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(tert-butylcyclopentadienyl)(3-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dime- 
thyLsilyl(ten-butylcyclopeniadienyl)(3,5-dimethyi-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(tert-butylcyclopentadie- 
nyl)(3-tert-butyl-2-phenoxy)titandichiorid, Diniethylsilyl(tert-butylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methyL-2-phe- 
noxy)titandichlorid, DimethylsilyL(tert-butylcyclopentadienyi)(3,5-di-tert-butyi-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsi- 
lyl(ten.-bur.ylcyclopentadienyl)(5-methyl-3-phenyl-2-phenoxy)titandich1orid, Diniet.hylsilyl(rert.-butylcyc1opentadie- 
nyL)(3-tert-butyldimethylsilyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, DimethyLsilyl(tert-butylcyclopentadienyl)(5-methyl- 
3-trimethylsilyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(tert-butylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methoxy-2-phe- 
noxy)titandichlorid, Dirnethylsilyl(tert-butylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-chlor-2-phenoxy)titandichlorid, Dime- 
thyisilyi(tert-butylcyclopentadienyl)(3,5-diamyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(tetramethylcyclopentadie- 
nyl)(2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(tetramethylcyclopentadienyl)(3-methyl-2-phenoxy)utandichlorid, Dime- 
thyisilyl(tetramethylcyclopentadienyl)(3,5-dimethyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyi(tetramethylcyclopenta- 
dienyl)(3-tert-butyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(tetramethylcycLopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phe- 
noxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(tetramethylcyclopentadienyl)(3,5-di-tert-butyl-2-phenoxy)titandichlorid, Diraethyl- 
silyl(tetramethylcyclopentadienyL)(5-methyl-3-phenyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(tetramethylcyclopenta- 
dienyl)(3-tert-butyldimethylsilyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(tetramethylcyclopentadienyl)(5- 
methyl-3-trimethylsilyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dirnethylsilyl(tetramethylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methoxy- 
2-phenoxy)titandichlorid, DimethylsilyI(tetramethylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl«5-chlor-2-phenoxy)titandichlorid 
Diineihylsilyl(leLraniethylcyclopenLadienyl)(3,5-diaiiiyl-2-phenoxy)liLandichlorid, DinieLhylsilyl(lriinethylsilylcyclo- 
pcntadicnyl)(2-phcnoxy)titandichlorid, Dimcthylsilyl(trimcthylsilylcyclopcntadicnyl)(3-mcthyl-2-phcnoxy)titandichlo- 
rid, Dimethylsilyl(trirnethylsilylcyclopentadienyl)(3, 5-dimethyl-2-phenoxy)titandichlorid, DimethylsiLyl(trimethylsi- 
lylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-2-phenoxy)titandichlorid, DimethyLsilyl(trimethylsilylcyclopentadienyl)(3-tert-butyK 
5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(trimethylsilylcyclopentadienyl)(3,5-di-tert-butyl-2-phenoxy)titandi- 
chlorid, Dimethylsilyl(trimethylcyclopentadienyl)(5-rnethyl-3-phenyL-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(trime- 
thylsilylcyclopentadienyl)(3-tert-butyldimethylsilyL-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(trimethylsilylcy- 
clopentadienyl)(5-methyl-3-trimethylsilyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(trimethyLsilylcyclopentadienyl)(3- 
tert-butyl-5-methoxy-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(trimethylsilylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-chlor-2- 
phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(trimethylsilylcyclopentadienyl)(3,5-diamyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethyl- 
silyl(indenyl)(2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(indenyl)(3-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(in- 
denyl)(3,5-dimethyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(indenyl)(3-tert-butyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethyl- 
silyl(indenyl)(3-tert-butyI-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(indenyl)(3,5-di-tert-butyl-2-phenoxy)ti- 
tandichlorid, DimethylsiLyl(indenyl)(5-methyl-3-phenyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(indenyl)(3-tert-butyl- 
dimethylsilyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(indenyl)(5-methyl-3-trimethylsilyL-2-phenoxy)dtandi- 
chlorid, Dimethylsilyl(indenyl)(3-tert-butyl-5-methoxy-2-phenoxy)titandichlorid, Dunethylsilyl(indenyl)(3-tert-butyl- 
5-chlor-2-phenoxy)titandichlorid, Dimetliyisilyl(indenyl)(3,5-diamyl-2-phenoxy)utandichlorid, Dimetliylsilyl-(fluore- 
nyl)(2-phenoxy)titandichlorid, Dirnethylsilyl(fluorenyl)(3-methyl-2-phenoxy)dtandichlorid, Dimethylsilyi(fluore- 
nyl)(3,5-dimethyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(fluorenyl)(3-tert-butyl-2-phenoxy)dtandichlorid, Dimethyl- 
silyl(fluorenyl)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(fluorenyl)(3,5-di-tert-butyl-2-phe- 
noxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(fluorenyl)(5-methyl-3-phenyl-2-phenoxy)titandichiorid, Dimethylsilyl(fluorenyl)(3- 
tert-butyldimethylsilyl-5-methyL-2-phenoxy)titandichiorid, Dimethylsilyl(fluorenyl)(5-methyl-3-rimethylsilyi-2-phe- 
noxy)titandichlorid, Dimethylsilyl-(fluorenyl)(3-tert-butyl-5-methoxy-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(fluore- 
nyl)(3-tert-butyl-5-chlor-2-phenoxy)titandichlorid, Dimethylsilyl(fluorenyl)(3,5-diamyl-2-phenoxy)titandichlorid, Di- 
methylsi!yl(tetramethylcyclopentadienyl)(l-naphthox-2-yl)titandichlorid usw., die Verbindungen, in denen (Cyclopenta- 
dienyl) dieser Verbindungen in (Dirnethylcyclopentadienyl), (Trimethylcyclopentadienyl), (Ethylcyclopentadienyi), (n- 
Propylcyclopentadienyl), (Isopropylcyclopentadienyl), (sec-Butylcyclopentadienyi), (Isobutylcyclopentadienyl), (tert- 
Butyldimethylsilylcyclopentadienyl), (Phenylcyclopentadienyl), (Methylindenyl) oder (Phenylindenyi) geandert wurde; 
die Verbindungen, in denen (2-Phenoxy) in (3-Phenyl-2-phenoxy), (3-Trirnethylsilyl-2-phenoxy) oder (3-tert-Butyldi- 
methylsilyl-2-phenoxy) geandert wurde; die Verbindungen, in denen Dimethylsiiyl in Diethylsilyl, Diphenylsilyl oder 
Dimethoxysilyl geandert wurde; die Verbindungen, in denen Titan in Zirkoniurn oder Hafnium geandert wurde; die Ver- 
bindungen, in denen Dichlorid in Dibromid, Dijodid, Bis(dimethylamid), Bis(diethylamid), Di-n-butoxid oder Diisopro- 
poxid geandert wurde, die Ubergangsmetallkomplexe sind, in denen J in der chemischen Formel [I] ein anderes Atom der 
Gruppe XIV des Periodensystems als ein Kohlenstoffatom ist. 

« * 

Beispiele des Ubergangsrnetallkornplexes der allgemeinen Formel [TT] schlieGen ein: 
p-Oxobis{isopropyliden(cyciopentadienyl)(2-phenoxy)titanchlorid}, u-Oxobis[isopropyliden(cyclopentadienyl)(2-phe- 
noxy)titanmethoxid } , u-Oxobis {isopropyliden(cyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phenoxy)titanchlorid}, u- 
Oxobis{isopropyliden(cyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phenoxy)titanmethoxid}, u-Oxobis{isopropyii- 
den(memylcyclopentadienyl)(2-phenoxy)titanchiorid},u-Ox^ 

tanmethoxid}, p-Oxobis{isopropyUden(methylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methyi-2-phenoxy)dtanchlorid}, u- 
Oxobis{isopropyUden(memylcyclor^ntadienyl)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phenoxy)titanmethoxid}, u-Oxobis{isopropy- 
liden(teu*amethylcyclopentadienyl)(2-phenoxy)titanchlorid}, u-Oxobis{isopropytiden(tetramethylcyclopentadienyl)(2- 
phenoxy)titanmethoxid}, u-Oxobis{isopropyliden(telxamemylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phenoxy)ti- 
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tanchlorid } , p-Oxobis{ isopropylidenO^ 

Oxobis{diniethylsilylen(cyclopentadienyl)(2-phenoxy)titanchlorid}, u-Oxobis{dimethylsilylen-(cyclopentadienyl)(2- 
phenoxy)titanmethoxid}, u-Oxobis{dimethylsilylen(cyclopentadienylX^ 

u-Oxobis{diniethylsilylen(cyclopentadienyl)(^^ p-Oxobis{dimethylsily- 
5 len(niethy!cyclopenradienyl )(2-phenoxy)titanchIorid } , u-Oxobis{ dimethylsilyien(methyicyciopentadienyl)(2-phe- 
noxy)titanmethoxid}, u-Oxobis{dimethylsilylen(methylcyclopentadienyD^ 

rid}, u-Oxobis(dimethylsilylen(methylcyciopentadieny |j-Oxo- 
bis{dimethylsilylen(tetxaniethylcyclopentadienyl)(2-phenoxy)titanchlorid}, u-Oxobis{dimethylsilylen(tetraniethylcy- 
clopentadienyl)(2-phenoxy)titanmethoxid} , u-Oxobis { dimethylsilylen(tetramethylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-nie- 
10 thy l-2-phenoxy)titanchlorid } und u-Oxobis {dimethylsilylen(tetrainethylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phe- 
noxy)titanmethoxid} . 

Beispiele des Ubergangsmetallkomplexes der allgemeinen Forrael [III] schlieBen ein: 
Di-fJ-oxobis{isopropyliden(cyclopentadienyl)(2-phenoxy)titan}, Di-u-oxobis{isopropyliden(cyclopentadienyl)(3-tert- 
butyl-5-methyl-2-phenoxy)titan }, Di-p-oxobis {isopropyliden(methylcyclopentadienyl)(2-phenoxy)titan }, Di-u-oxo- 
15 bis{isopropyliden(methylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phenoxy)titan}, Di-u-oxobis{isopropyliden(tetra- 
methylcyclopentadienyl)(2-phenoxy)titan}, Di-u-oxobis{isopropyliden(tetramethyicyclopen tadienyl)(3-tert-butyl-5- 
methyl-2-phenoxy)titan}, Di-p-oxobis{dimethylsilylen(cyclopentadienyi)(2-phenoxy) titan}, Di-p-oxobisfdimethylsiiy- 
len(cyclopentadienyl)(3-teri-butyl«5-methyl-2-phenoxy)titan}, Di-p-oxobis{dimethylsilylen(methylcyclopentadie- 
nyl)(2-phenoxy)titan}, Di-ji-oxobis{dimethylsilyien(methylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phen 
20 Di-^-oxobis{dimethylsilylen(tetramethylcyclopentadienyl)(2-phenoxy)titan } und Di-u-oxobis (dimethylsilylen(tetra- 
methylcyciopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phenoxy)titan} . 

Der Ubergangsmetallkomplex der allgemeinen Formel [I] kann gemafi dem in WO 97/03992 beschriebenen Verfahren 
synthetisiert werden, auf das hier vollstandig Bezug genommen wird. 

Die Ubergangsmetallverbindung der allgemeinen Formel [II] oder [HI] kann durch Umsetzung einer Ubergangsme- 
25 tallverbindung [I] mit 1 oder 2 Aquivalentmengen Wasser oder Sauerstoff hergestellt werden. 

Beispiele des vorstehenden Reaktionsverfahrens schlieBen ein: ein Verfahren der Umsetzung einer Ubergangsmetall- 
verbindung und der crfordcriichcn Mcngcn an Wasser oder Sauerstoff dirckt; cin Verfahren des Einbringcns cincr Uber- 
gangsmetallverbindung in ein Losungsmittel, wie ein Kohlenwasserstofflosungsmittel, das die erforderliche Menge an 
Wasser oder Sauerstoff enthalt; und ein Verfahren des Einbringens einer Ubergangsmetallverbindung in ein trockenes 
30 Losungsmittel, wie ein trockenes Kohlenwasserstofflosungsmittel, und Durchleiten eines Inertgases, das die erforderli- 
che Menge an Wasser oder Sauerstoff enthalt. 

Als nachstes wird die Aluminiumverbindung (B) erklart. 

Als Aluminiumverbindungen (B) werden eine oder mehrere Aluminiumverbindungen aus den folgenden (B1)-(B3) 
ausgewahlt. 

35 

(Bl) Einer Organoaluminiumverbindung der allgemeinen Formel E l a AlZ 3 _ a , 

(B2) einem cyclischen Aluminoxan mit einer Struktur der allgemeinen Formel {-Al(E 2 )-0-}b und 

(B3) einem hnearen Aluminoxan mit einer Struktur der allgemeinen Formel E 3 {Al(E 3 )-0-} c AlE 3 2 

40 (wobei E l , E 2 und E 3 jeweils einen Kohlenwasserstoffrest darstellen und jeder der Reste E 1 , E 2 und E 3 gieich oder ver- 
schieden sein kann; Z ein Wassers toff atom oder ein Halogenatom darstellt und jeder der Reste Z gieich oder verschieden 
sein kann; "a" die folgende Gleichung: 0 < a < 3 erfullt; "b" eine ganze Zahl von 2 oder mehr darstellt; und "c" eine 
ganze Zahl von 1 oder mehr darstellt). 

Als Kohlenwasserstoffrest in E l , E 2 und E 3 ist ein Kohlenwasserstoffrest mit 1-8 Kohlenstoffatornen bevorzugt und 

45 ein Alkylrest mit 1-8 Kohlenstoffatornen starker bevorzugt. 

Spezielle Beispiele der Organoaluminiumverbindung (Bl) der allgemeinen Formel E l a AlZ 3 _ a schlieBen Trialkylalu- 
miniumverbindungen, wie Trimethylaluminium, Triethylaluminium, Tripropylaluminium, Triisobutylaluminium, Tri- 
hexylalummium usw.; Dialkylaluminiumchloride, wie Dimethylaluminiumchlorid, Diethylalummiumchlorid, Dipropy- 
laluminiumchlorid, Diisobutylaluminiumchlorid, Dihexylaluminiumchlorid usw.; Alkylalummiumdichloride, wie Me- 

50 thylaluminiumdichlorid, Ethylaluminiumdichlorid, Propylaluminiumdichlorid, Isobutylaluminiumdichlorid, Hexylalu- 
miniumdichlorid usw.; und Dialkylaluminiumhydride, wie Dimethylaluminiumhydrid, Diethylaluminiumhydrid, Dipro- 
pylaluminiunthydrid, Diisobutylaluminiumhydrid, Dihexylaluminiumhydrid usw, ein. 

Unter ihnen sind Trialkylaluminiumverbindungen bevorzugt und Triethylaluminium und Triisobutylaluminium star- 
ker bevorzugt. 

55 Spezielle Beispiele von E 2 und E 3 in dem cyclischen Aluminoxan (B2) mit einer Struktur der allgemeinen Formel 
{Al(E 2 )-0-} b und linearem Aluminoxan (B3) mit einer Struktur der allgemeinen Formel E 3 (-Al(E 3 )-0-} c AlE 3 2 schlie- 
Ben Alkylreste, wie eine Methyl-, Ethyl-, n-Propyl-, Isopropyi-, n-Butyl-, Isobutyl-, n-Pentyl-, Neopentylgruppe und 
dgl., ein. "b M ist eine ganze Zahl von nicht weniger als 2 und V ist eine ganze Zahl von nicht weniger als 1. E^und E 3 
sind vorzugsweise Methylgruppen oder Isobutylgruppen "b" ist vorzugsweise 2 bis 40 und V ist vorzugsweise 1 bis 40. 

60 Das vorstehende Aluminoxan wird mit. verschiedenen Verfahren hergestellt. Das Verfahren ist. nicht besonders be- 
schrankt, und das Aluminoxan kann gemaB bekannten Verfahren hergestellt werden. Zum Beispiel kann es durch Inkon- 
taktbringen einer Losung, die durch Losen einer Trialkylaluminiumverbindung (z. B. Trimethylalummium usw.) in ei- 
nem geeigneten Losungsmittel (z. B. Benzol, ein aliphatischer Kohlenwasserstoff usw.) hergestellt wurde, mit Wasser 
hergestellt werden. Es kann auch ein Verfahren des Inkontaktbringens einer Trialkylaluminiumverbindung (z. B. Trime- 

65 thylaluminium usw.) mit einem Kristallwasser enthaltenden Metallsalz (z. B. Kupfersulfat-Hydrat usw.) verwendet wer- 
den. 

Die Borverbindung (C) wird wie folgt erklart: 
Als Borverbindung (C) kann eine von Borverbindung (Q) der allgemeinen Formel BQ l Q 2 Q 3 , Borverbindung (C 2 ) der 
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allgemeinen Forme! G + (BQ l Q 2 Q 3 Q 4 )" und Borverbindung (C 3 ) der allgemeinen Fonnel (L-H)*(BQ L Q 2 Q 3 Q 4 )~ verwen- 
det werden. 

In der Borverbindung (C t ) der allgemeinen Formel BQ l Q 2 Q 3 steilt B ein dreiwertiges Boratom dar und konnen Q bis 
Q 3 gleich oder verschieden sein und stellen ein Halogenatom, einen Kohlenwasserstoffrest, einen halogenierten Kohlen- 
wasserstoffrest, eine substituierte Silylgruppe, einen Alkoxyrest oder eine disubstituierte Aminogruppe dar. Q L bis Q 3 
stellen vorzugsweise ein Halogenatom, ein Kohlenwasserstoffatom mit 1-20 Kohlenstoffatomen, ein halogeniertes Koh- 
lenwasserstoffatom mit 1-20 Kohlenstoffatomen, eine substituierte Silylgruppe mit 1-20 Kohlenstoffatomen, einen AU 
koxyrest mit 1-20 Kohlenstoffatomen oder eine disubstituierte Aminogruppe mit 2-20 Kohlenstoffatomen dar. Q L bis Q 3 
stellen starker bevorzugt ein Halogenatom, einen Kohlenwasserstoffrest mit 1-20 Kohlenstoffatomen oder einen haloge- 
nierten Kohlenwasserstoffrest. mit 1-20 Kohlenstoffatomen dar. Q l bis Q 4 stellen weiter starker bevorzugt einen fluorier- 
ten Kohlenwasserstoffrest mit 1-20 Kohlenstoffatomen und mindestens einem Fluoratom dar. Q l bis Q 4 stellen insbe- 
sondere bevorzugt einen fluorierten Arylrest mit 6-20 Kohlenstoffatomen und mindestens einem Fluoratom dar. 

Spezielle Beispiele der Verbindung (CI) schlieBen Tris(pentafluorphenyl)boran, Tris(2,3,5,6-tetrafluorphenyl)boran, 
Tris(2,3,4,54etrafluorphenyl)boran, Tris(3,4,5-trifluorphenyl)boran, Tris(2,3,4-trifluorphenyl)boran, Phenylbis(penta- 
fluorphenyl)boran usw. ein. Unter ihnen ist Tris(pentafluorphenyl)boran am starksten bevorzugt. 

In der Borverbindung (C2) der allgemeinen Formel G + (BQ l Q 2 Q 3 Q 4 ) steilt G + ein anorganisches oder organisches Rat- 
ion dar; steilt B ein dreiwertiges Boratom dar; und weisen Q l bis Q 4 die gleiche Bedeutung wie Q l bis Q 3 im vorstehen- 
den (CI) auf. 

In der Verbindung der allgemeinen Formel G + (BQ L Q 2 Q 3 Q 4 ) schlieBen spezielle Beispiele von G + als anorganisches 
Kation ein Ferroceniumkation, alkylsubstituiertes Ferroceniumkation, Silberkation usw. ein und spezielle Beispiele von 
G + als organisches Kation schlieBen ein Triphenylmethylkation usw. ein. G + ist vorzugsweise ein Carbeniumkation, star- 
ker bevorzugt ein Triphenylmethylkation. Beispiele von (BQ l Q 2 Q 3 Q 4 ) - schlieBen Tetrakis(pentafluorphenyl)borat, Te- 
trakis(2,3,5,6-tetrafluorphenyl)borat, Tetrakis(2,3,4,5-tetxafluorphenyl)borat, Tetxakis(3,4,5-trifluorphenyl)borat, Tetra- 
kis-(2,3,4-trifluorphenyl)borat, Phenyltris(pentafluorphenyl)borat, Tetrakis(3,5-bistrifluorphenylmethyl)borat und dgl. 
ein. 

Beispiele spezieller Kombinationen von Verbindungen der allgemeinen Fonnel C 2 schlieBen Ferroceniumtetra- 
kis(pcntafluorphcnyl)borat, l,l-Dimcthylfcrroccniumtctrakis(pcntafluorphcnyl)borat, Silbcrtctrakis(pcntafluorphc- 
nyl)borat, Triphenylmethyltetrakis(pentafluorphenyl)borat, Triphenylmethyltetrakis(3,5-bistrifluorphenyl)borat und dgl. 
ein. Unter ihnen ist.Triphenvlmethyltetrakis(pentafluorphenyl)borat am starksten bevorzugt. 

In der Verbindung (C3) der allgemeinen Formel (L-H) + (BQ l Q 2 Q 3 Q 4 )" steilt L eine neutrale Lewis-Saure dar; steilt (L- 
H) + eine Brbnsted-Saure dar; steilt B ein dreiwertiges Boratom dar; und weisen Q l bis Q 4 die gleiche Bedeutung wie Q' 
bis Q 3 im vorstehenden (CI) auf. 

In der Verbindung der allgemeinen Formel (L-H) + (BQ L Q 2 Q 3 Q 4 )' schlieBen spezielle Beispiele von (L-H) + als Bron- 
sted-Saure tri alkylsubstituiertes Ammonium, N,N-Dialkylanilinium, Dialkylammonium, Triarylphosphonium usw. ein, 
und spezielle Beispiele von (BQ l Q 2 Q 3 Q 4 )" schlieBen die gleichen wie die vorstehend beschriebenen ein. 

Beispiele der speziellen Kombination von (L-H) + (BQ L Q 2 Q 3 Q 4 )" schlieBen Triethylaminoniumtetrakis(pentafluorphe- 
nyl)borat, Tripropylammoniumtetrakis(pentafluorphenyl)borat, Tri(n-butyl)ammoniumtetrakis(pentafluorphenyl)borat, 
Tri(n-butyl)ammoniumtetrakis(3,5-bistrifluormethylphenyl)borat, N,N-Dimethylanilimumtetrakis(pentafluorphenyl)bo- 
rat, N,N-Diethylaniliniumtetrakis(pentafluorphenyl)borat, N,N-2,4,6-Pentamethylanihmumtetrakis(pentafluorphe- 
nyl)borat, N,N-Dimethylamlimumtetrakis(3,5-bistrifluormethylphenyl)borat, Diisopropylammomumtetrakis(pentaflu- 
orphenyl)borat, Dicyclohexylarnmomumtetrakis(pentafluorphenyl)borat, Triphenylphosphoniumtetrakis (pentafluorp- 
henyi)borat, Tri(methylphenyl)phosphomumtetrakis (pentafluorphenyl)borat, Tri(dimethylphenyl)phosphoniumtetra- 
kis(pentafluorphenyl)borat usw. ein. Unter ihnen ist Tri(n-butyl)ammoniumtetrakis(pentafluor)borat oder N,N-Dirnethy- 
lanilimumtetrakis(pentafluorphenyl)borat am starksten bevorzugt. 

Bei der Copolymerisation wird ein Katalysator zur Olefinpolymerisation verwendet, der den Ubergangsmetallkom- 
plex (A) der allgemeinen Formel [I] und die vorstehend envahnte(n) Verbindung(en) (B) und/oder (C) umfaBt. Bei Ver- 
wendung eines Katalysators zur Olefinpolymerisation, der die zwei Bestandteile (A) und (B) umfaBt, sind bevorzugte 
Verbindungen (B) das vorstehend erwahnte cyclische Aluminoxan (B2) und/oder das lineare Aluminoxan (B3). Als an- 
dere bevorzugte Art eines Katalysators zur Olefinpolymerisation, kann ein Katalysator zur Olefinpolymerisation aufge- 
fuhrt werden, der (A), (B) und (C) umfaBt, wobei (Bl) bevorzugt ist. 

Jeder Katalysatorbestandteil wird so verwendet, daB das Molverhaltnis von (B) zu (A) vorzugsweise etwa 0.1 bis 
10 000, starker bevorzugt etwa 5 bis 2000, und das Molverhaltnis von (C) zu (A) vorzugsweise etwa 0.1 bis 100, starker 

bevorzugt etwa 0.5 bis 10, betragt. 

Bezuglich der Konzentration jedes Katalysatorbestandteils, der im Zustand einer Losung oder im Zustand einer Sus- 
pension im Losungsmittel verwendet wird, wird die optimale Wahl abhangig von z. B. der Kapazitat der Apparatur fur 
die Zufuhr jedes Bestandteils in den Polymerisationsreaktor und dgl. getroffen. Jeder Bestandteil wird so verwendet, daB 
die Menge an (A) vorzugsweise etwa 0.01 bis 500 umol/g, starker bevorzugt etwa 0.05 bis 100 umol/g, weiter bevorzugt 
etwa 0.05 bis 50 umol/g, betragt, die Menge an (B) vorzugsweise etwa 0.01 bis 10 000 umol/g, starker bevorzugt etwa 0. 
1 bis 5000 pmol/g, am starksten bevorzugt etwa 0. 1 bis 2000 umol/g, in bezug auf Al-Atome, betragt und die Menge an 
(C) vorzugsweise etwa 0.01 bis 500 umol/g, starker bevorzugt etwa 0.05 bis 200 umol/g, am starksten bevorzugt etwa 
0.05 bis 100 umol/g, betragt. 

Fur die Herstellung des Bestandteils (a) sind eine Lbsungspoiymerisation unter Verwendung eines aliphatischen Koh- 
lenwasserstoffs, wie Butan, Pentan, Hexan, Heptan, Octan und dgl., eines aromatischen Kohlenwasserstoffs, wie Benzol, 
Toluol und dgl., oder eines halogenierten Kohlenwasserstoffs, wie Dichiormethan und dgl., als Losungsmittel; oder eine 
Aufschlarnmungspolymerisation, eine Gasphasenpolymerisation in einem gasfbrmigen Monomer und dgl. mbglich und 
solche Poly metis ationsverfahren konnen als kontinuierliches oder chargenweises Verfahren durchgefuhrt werden. Die 
Polymerisationstemperatur kann im Bereich von etwa -50 bis 200°C, vorzugsweise im Bereich von etwa, -20 bis 100°C, 
iiegen, und der Polymerisationsdruck betragt vorzugsweise etwa Atmospharendruck bis etwa 60 kg/cm 2 Uberdruck. Die 



13 



DE 199 05 292 A 1 



Polymerisationsdauer wird geeigneterweise allgemein abhangig von der zu verwendenden Art des der Reaktionsappara- 
tur festgelegt. und Bereiche von etwa 1 Minute bis 20 Stunden konnen angewandt werden. Weiter kann ein Kettenuber- 
tragungsmittei, wie z. B. Wasserstoff, falls gewiinscht zur Einstellung des Molekulargewichts des Polymers zugegeben 
werden. 

5 Als spezielle Beispiele des Bestandteils (b) konnen ein Polypropylen, Poly-l-buten, Poly-4-methyl-l-penten, Poly-1- 
hexen, kristallines Propylen-Ethyjen-Copolymer, kristallines Propyien- 1-Buten-Copolymer und dgl aufgefiihrt werden, 
und unter ihnen sind ein Polypropylen und Poly-l-buten rnit einem Schmelzpunkt, gernessen mit Differentiate anning- 
kalorimetrie (DSC), von etwa 30 bis 130°C bevorzugt. Als Polypropylen konnen isotaktische Polypropylene oder syn- 
diotaktische Polypropylene verwendet werden und beispielhart unter ihnen konnen Propylene des Homo'typs, Propylene 

to des statistischen Typs, die ein Comonomer enthalten, oder Propylene des Blocktyps, erhalten durch Mehrschrittpolyme- 
risation, aufgefiihrt werden. Das Propyien kann durch ein Gasphasenpolymerisationsverfahren, Massepolymerisations- 
yerfahren und Losungspolymerisationsverfahren oder mit einem Mehrschrittpoiymerisationsverfahren, erhalten durch 
irgendeine "[Combination davon, hergestellt werden. Das Zahlenmitfel des Molekulargewichts dieses Polymers ist nicht 
besonders beschrankt, wird aber vorzugsweise innerhalb des Bereichs von etwa 10 000 bis 1 000 000 eingestellt. 

15 Als Bestandteil (b) konnen entsprechende im Handel erhaltliche Produkte verwendet werden. 

Wenn von der Copolymermasse auf Olefinbasis, die die Bestandteile (a) und (b) enthalt, verlangt wird, daB sie ausge- 
zeichnete Schlagfestigkeit, Hitzebestandigkeit und AntiweiBfarbemittel aufweist, ist sie vorzugsweise eine Copolymer- 
masse auf Olefinbasis, in der die Masse etwa 1 bis 30 Gew.-% des Bestandteils (a) und etwa 70 bis 99 Gew.-% des Be- 
standteils (b) umfaBt und der Bestandteil (b) eine Harzmasse auf Polypropylenbasis ist, die durch Copolymerisation von 

20 Ethylen mit Propyien mit einem Zwei- oder Mehrschrittverfahren erhalten wird, wobei im ersten Schritt ein Homopoly- 
mer von Propyien oder ein Ethylen-Propylen-Copolymer mit einem Ethylengehalt von 5.0 Gew.-% oder weniger erhal- 
ten wird, im zweiten und den spateren Schritten ein Ethylen-Propylen-Copolymer mit einem Ethylengehalt von 40 bis 
85 Gew.-% erhalten wird und das Gewichtsverhaltnis des im ersten Schritt erhaltenen Polymers zu dem im zweiten und 
spateren Schritten erhaltenen Polymer 50/50 bis 90/10 betragt. Die Copolymermasse auf Olefinbasis umfaBt vorzugs- 

25 weise 3-15 Gew.-% (a) und 85-97 Gew>% (b). Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis mit ausge- 
zeichneter Schlagfestigkeit, Hitzebestandigkeit und AntiweiBfarbeeigenschaft ist ein Copolymer auf Olefinbasis, erhal- 
ten durch Copolymerisation von zwei oder mchrcrcn Olcfincn, wobci die Oicfinc ausgcwahlt sind aus Ethylen, Propyien 
und ct-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 
oder mehr betragt. 

30 Es ist erforderlich, daB die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt. Wenn 
Olefine so gewahlt werden, daB die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome geringer als 6 ist, besitzt ein geformter Gegen- 
stand, der unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine schlechte Hitzebestan- 
digkeit und AntiweiBfarbeeigenschaft. 

Die a-Olefine mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und Kombinationen davon schlieBen die fiir den Bestandteil (a) be- 
35 schriebenen ein. 

Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis ist vorzugsweise ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten 
durch Copolymerisation eines cyclischen Olefins und zwei oder mehreren Olefinen, wobei die Olefine ausgewahlt sind 
aus Ethylen, Propyien und. a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der 
ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt. Hier sind die vorstehend beschriebenen "zwei oder mehreren Olefine" und das 
40 "cyclische Olefin" voneinander verschiedene Einheiten. 

Die bevorzugten cyclischen Olefine schlieBen die fur den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 

Der Gehalt des cyclischen Olefins im Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis betragt vorzugsweise 
etwa 0.01 bis 20 mol.-%, starker bevorzugt etwa 0.05 bis 15 mol-%, weiter bevorzugt etwa 0.1 bis 10 mol.-%, insbeson- 
dere bevorzugt etwa 0.15 bis 5 mol.-%. Wenn der Gehalt des cyclischen Olefins zu gering ist, kann ein Forrnkorper, der 
45 unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, schlecht in der Hitzebestandigkeit 
sein, andererseits kann, wenn der Gehalt des cyclischen Olefins zu hoch ist, das Verhaltnis zwischen Schlagfestigkeit und 
AntiweiBfarbeeigenschaft eines Formkorpers, der unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis er- 
halten wird, unausgewogen sein. 

Als Olefin im Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis konnen Propyien oder Ethylen und Propyien 
50 darin enthalten sein. 

Der Gehalt an Ethylen als Olefin im Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis betragt vorzugsweise etwa 
90 mol.-% oder weniger, starker bevorzugt etwa 80 mol.-% oder weniger, noch starker bevorzugt etwa 70 mol.-% oder 
weniger, besonders bevorzugt etwa 60 mol.~% oder weniger und am starksten bevorzugt etwa 50 moi.-% oder weniger, 
um eine Verbesserung der AntiweiBfarbeeigenschaft der Copolymermasse auf Olefinbasis zu bewirken. Wenn der Gehalt 
55 nicht innerhalb des vorstehend beschriebenen Bereichs liegt, kann das Copolymer auf Olefinbasis einen von einer Me- 
thylenkette abgeleiteten Kristall enthalten, und ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis 
erhaltener geformter Gegenstand kann eine geringe AntiweiBfarbeeigenschaft aufweisen. 

Andererseits betragt, wenn Niedertemperaturbestandigkeit insbesondere erforderlich ist, der Gehalt an Propyien im 
Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis vorzugsweise etwa 90 mol.-% oder weniger, starker bevorzugt 
60 etwa 80 moi.-% oder weniger, noch starker bevorzugt etwa 70 mo1.-% oder weniger, besonders bevorzugt etwa 60 mol.- 
% oder weniger und am starksten bevorzugt etwa 50 mol.-% oder weniger. Wenn der Gehalt nicht innerhalb des vorste- 
hend beschriebenen Bereichs liegt, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalte- 
ner geformter Gegenstand schlecht in der Schlagfestigkeit bei niedrigeren Temperaturen sein. 

Vorzugsweise erfullt der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis die folgende Formei: 

65 

[y/(x+y)] > 0.2, 

starker bevorzugt die Formei: 
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[y/(x+y)] > 0.3, ' 

noch starker bevorzugt die Fonnel: 

[y/(x+y)] > 0.4, 

und besonders bevorzugt die Fonnel: 



5 



[y/(x+y)] > 0.5 10 

(wobei x den Gehalt (mol.-%) von Ethylen im Bestandteil (a) darstellt und y den Gehalt (mol.-%) der ot-Olefine mit 4 bis 
20 Kohlenstoffatomen im Bestandteil (a) darstellt). 

Wenn die vorstehend beschriebene Formel nicht erfullt wird, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymer- 
masse auf Olefinbasis erhaltener geforrnter Gegenstand eine geringe AntiweiBfarbeeigenschaft aufweisen. 15 

Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis weist eine Grenzviskositat ft], gemessen unter Verwen- 
dung von Tetralin als Losungsmittel bei einer Temperatur von 135°C, von vorzugsweise etwa 0.3 bis 10, starker bevor- 
zugt etwa 0.5 bis 7, noch starker bevorzugt etwa 0.7 bis 5, auf. Wenn die Grenzviskositat zu gering ist, kann ein unter 
Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geforrnter Gegenstand eine geringe Hitzebestan- 
digkeit aufweisen. Andererseits kann, wenn die Grenzviskositat zu hoch ist, ein unter Verwendung der erhaltenen Copo- 20 
lymermasse auf Olefinbasis erhaltener geforrnter Gegenstand eine geringe AntiweiBfarbeeigenschaft aufweisen. Das 
Verfahren zum Messen der Grenzviskositat [T|] ist das gleiche wie das fur den Bestandteil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis weist vorzugsweise eine Molekuiargewichtsverteilung 
(Mw/Mn), gemessen mit Gelpermeationschromatographie (GPC), von 3 oder weniger auf. Wenn die Molekuiarge- 
wichtsverteilung zu breit ist, kann, wenn das Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copolymermasse 25 
auf Olefinbasis schlecht in der AntiweiBfarbeeigenschaft sein. Das Verfahren zuia Messen der Molekuiargewichtsvertei- 
lung ist das glcichc wic das fur Bestandteil (a) beschriebene. 

Vorzugsweise weist der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis weder einen Peak von 1 J/g oder mehr, 
bezogen auf das Schmelzen eines Kristalls, noch einen Peak von 1 J/g oder mehr, bezogen auf die Kristaliisation, bei 
Messen mit Differentialscannnigkalorimetrie (DSC), auf. Wenn ein solcher Peak vorhanden ist, kann ein unter Verwen- 30 
dung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geforrnter Gegenstand eine geringe AntiweiBfarbeei- 
genschaft aufweisen. Das MeBverfahren mit Differentialscanngkalorimetrie ist das gleiche wie das fur Bestandteil(a) be- 
schriebene. 

Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis kann unter Verwendung eines bekannten Ziegler-Natta- 
Katalysators oder Katalysators auf Metallocenbasis hergestellt werden. Ein Katalysator auf Metallocenbasis wird bevor- 35 
zugt verwendet, da ein Copolymer mit hohem Molekulargewicht, enger Molekuiargewichtsverteilung und enger Zusam- 
mensetzungsverteilung erhalten wird. Als Katalysator auf Metallocenbasis konnen Kornplexe eines Ubergangsmetalls 
der Gruppe IVA bis Gruppe VIA des Periodensystems aufgefuhrt werden, die mindestens ein Cyclopentadienylgerust 
enthalten. Als spezielles Beispiel des Katalysators auf Metallocenbasis konnen zum Beispiel die in JP-A- 9-12635 und 9- 
151205 beschriebenen Katalysatoren auf Metallocenbasis aufgefuhrt werden, auf die hier vollstandig Bezug genommen 40 
wird. 

Inbesondere ist in dem Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis bevorzugt, daB die Konfiguration von 
Propylen und/oder der a-Olefinseitenkette mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen ataktische Struktur aufweist. Wenn sie keine 
ataktische Struktur aufweist, kann, wenn das Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copolymermasse 
auf Olefinbasis schlecht in der AntiweiBfarbeeigenschaft sein. Urn ataktische Stereoregularitat im Copolymer bereitzu- 45 
stellen, konnen zwei oder mehrere Olefine, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 
4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, 
und ein cyclisches Olefin in Gegenwart eines Komplexes eines Ubergangsmetalls der Gruppe IVA bis Gruppe VIA im 
Periodensystem, der mindestens ein Cyclopentadienylgerust enthalt und nicht stereospezifische Struktur aufweist, zur 
Herstellung des Copolymers copolymerisiert werden. Der Komplex eines Ubergangsmetalls mit einer nicht stereospezi- 50 
fischen Struktur bedeutet einen Komplex, der weder Cs-Antipode noch Cn-Antipode umfaBt (n stellt eine ganze Zahl von 
1 oder mehr dar). 

Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis kann durch Copolymerisation von zwei oder mehreren 
Oiefinen, wobei die Olefine aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen ausgewahlt sind und 
die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und eines cyclischen Olefins in Ge- 55 
genwart eines Katalysators zur Olefinpolymerisation, bestehend aus Bestandteil (A), (B) und/oder (C), der fur Bestand- 
teil (a) beschrieben ist, hergestellt werden. 

Spezielle Beispiele, verwendete Mengen und Verfahren zur Verwendung der Bestandteile (A), (B) und (C) schlieBen 
jene im Abschnitt fiir den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 

Der Bestandteil (b) in der Copolymermasse auf Olefinbasis mit. ausgezeichneter Schlagfestigkeit, Hitzebestandigkeit 60 
und AntiweiBfarbeeigenschaft ist eine Harzmasse auf Polypropyienbasis, erhalten durch Copolymerisation von Ethylen 
mit Propylen in einem Zwei- oder Mehrschrittverfahren, wobei im ersten Schritt ein Homopolymer von Propylen oder 
ein Ethylen-Propylen-Copolymer mit einem Ethylengehalt von etwa 5.0 Gew.-% oder weniger erhalten wird, im zweiten 
und in den spateren Schritten ein Ethyien-Propyien-Copolymer mit einem Ethylengehalt von etwa 40 bis 85 Gew.-% er- 
halten wird und das Gewichtsverhaltnis des im ersten Schritt erhaltenen Polymers zu dem im zweiten und in den spateren 65 
Schritten erhaltenen Polymer etwa 50/50 bis etwa 90/10 betragt. (Nachstehend wird ein Homopolymer von Propylen 
oder ein im ersten Schritt erhaltenes Ethylen-Propylen-Copolymer manchmal als "Copolymer-!" bezeichnet, und ein im 
zweiten oder in den spateren Schritten erhaltenes Ethylen-Propylen-Copolymer wird manchmal als "Copolymer-2" be- 
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zeichnel.) Der Ethyiengehalt des Copolymers-1 betragt etwa 5.0 Gew.-% oder weniger. Wenn der Ethylengehalt uber 
etwa 5.0 Gew.-% liegt, weist ein Formkorper, der unter Verwendung der erhaltenen Copolymennasse auf Olefinbasis er- 
halten wird, eine geringe Hitzebestandigkeit auf. 

Der Ethylengehalt des Copolymers-2 betragt etwa 40 bis 85 Gew.-%. Wenn der Ethylengehalt zu gering ist, weist der 
5 unter Verwendung der erhaltenen Copolymennasse auf Olefinbasis erhaltene geformte Gegenstand unzureichende Anti- 
weiBfarbeeigenschaft auf, andererseits weist, wenn der Ethylengehalt zu hoch ist, ein unter Verwendung der erhaltenen 
Copolymennasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand verminderte Schlagfestigkeit auf. 

Das Gewichtsverhaltnis von Copolymer- 1 zu Copolymer-2 betragt etwa 50/50 bis etwa 90/10. Wenn die Menge an Co- 
polymer- 1 zu gering ist (die Menge an Copolymer-2 zu hoch ist), kann keine ausreichende AntiweiBfarbeeigenschaft er- 
10 halten werden, andererseits kann, wenn die Menge an Copolymer- 1 zu hoch ist (die Menge an Copolymer-2 zu gering 
ist), keine ausreichende Schlagfestigkeit erhal ten werden. 

Das Copolymer- 1 und Copolymer-2 konnen eine kleine Menge, zum Beispiel etwa 1 bis 5 Gew.-%, eines oder mehre- 
rer a-Olefine (zum Beispiel Buten-1, Hexen-1 , Octen-1 und dgl.), die von Propylen und Ethylen verschieden sind, ent- 
halten. 

15 Der Bestandteil (b) in der Copolymennasse auf Olefinbasis wird manchmal allgemein "Blockpolypropylen" oder 
"hochschlagbestandiges Polypropylen" genannt, und entsprechende im Handel erhaltliche Produkte konnen verwendet 
werden. 

Wenn die Menge des Bestandteils (a) zu gering ist, (die Menge des Bestandteils (b) zu hoch ist), kann die Verbesserung 
der AntiweiSfarbeeigenschaft durch Zugabe des Bestandteils (a) geringer werden. Andererseits zeigt, wenn die Menge 
20 des Bestandteils (a) zu hoch ist (die Menge des Bestandteils (b) zu gering ist), ein geformter Gegenstand, der unter Ver- 
wendung der erhaltenen Copolymennasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine deutliche Verringerung in der Hitzebestan- 
digkeit, was praktisch nachteilig ist. 

Die Copolymennasse auf Olefinbasis mit ausgezeichneter Schlagfestigkeit, Hitzebestandigkeit und AntiweiBfarbeei- 
genschaft kann eine Copolymennasse auf Olefinbasis sein, die 100 Gew.-Teile der vorstehend beschriebenen Copoly- 
25 mermasse auf Olefinbasis und 20 Gew.-Teile oder weniger des folgenden Bestandteils (j) umfaBt. 

(j): cin Polycthylcn mit cincr Dichtc von 0.940 g/cm 3 oder mchr 

Unter Verwendung des Bestandteils (j) wird die AntiweiBfarbeeigenschaft eines unter Verwendung der erhaltenen Co- 
30 polymermasse auf Olefinbasis erhaltenen geformten Gegenstands weiter verbessert. Die Dichte des Bestandteils (j) be- 
tragt 0.940 g/cm 3 oder mehr. Wenn die Dichte zu gering ist, verschlechtert sich die Prageeigenschaft, die eine der sekun- 
daren Verarbeitungseigenschaften beim Formen eines Plattenprodukts mit einem Extrusionsformverfahren unter Ver- 
wendung der erhaltenen Copolymennasse auf Olefinbasis ist, unerwunschterweise. Das Verhaltnis des Bestandteils (j) 
betragt 20 Gew.-Teile maximal und vorzugsweise 5 bis 15 Gew.-Teile. Wenn er in einer Menge iiber 20 Gew.-Teilen ver- 
35 wendet wird, verschlechtert sich die Prageeigenschaft einer Platte bei Herstellung eines plattengeformten Artikels mit ei- 
nem Extrusionsformverfahren und weiter konnte ein Ablosen zwischen Schichten der Platte unerwunscht bewirkt wer- 
den. 

Wenn ein plattengeformter Gegenstand durch ein Extrusionsformverfahren unter Verwendung der Copolymennasse 
auf Olefinbasis hergestellt wird, ist erwiinscht, daB der Schmelzindex der Copolymennasse auf Olefinbasis auf etwa 0.1 
40 bis 10 g/ 10 Minuten, vorzugsweise etwa 0.5 bis 5 g/10 Minuten, eingestellt wird. Wenn der Schmelzindex geringer als 
etwa 0. 1 g/10 Minuten ist, nimmt die Produktivitat beim Extrusionsformen UbermaBig ab und weiter treten ein \ferziehen 
und Wellen beim erhaltenen plattengeformten Gegenstand auf, ahnlich ist die Prageeigenschaft fehlerhaft und das Aus- 
sehen verschlechtert sich, daher nimmt der kommerzielle Wert ab. 

Zu der Copolymennasse auf Olefinbasis konnen Zusatze, wie ein Antioxidationsmittel, und weiter ein Antistatikmit- 
45 tei, Witterungsbestandigkeitsmittel, UV-Absorptionsmittel, Gleitmittel, Farbmittel, Dispergiermittel und dgl.; Fuilstoffe, 
wie Glasfaser, Kohlenstoffaser, Metallfaser, Glasperlen, Asbest, Glimmer, Calciurncarbonat, Kaliumtitanatwhisker, Tal- 
kum, Aramidfaser, Bariumsulfat, Glasfiocken, Fluorharz und dgl.; und andere kautschukartige Polymere oder thermopla- 
stische Harze und dgl. geeigneterweise als zusatzliche Bestandteile zugegeben werden. 

Die Copolymennasse auf Olefinbasis kann auch einer Vulkanisation, wie Schwefeivulkanisation, Peroxidvulkanisa- 
50 tion, Metallionvulkanisation, Silanvulkanisation, Harzvulkanisation und dgl. in einem herkommlich bekannten \erfah- 
ren unterzogen werden. 

Zum Erhalt der Copolymennasse auf Olefinbasis konnen die vorstehend beschriebenen Bestandteile vorteilhafter- 
weise unter Verwendung einer ublichen Knetvorrichtung, zum Beispiel einer Kautschukmuhle, einem Brabender-Mi- 
scher, Banbury-Mischer, Knetwerk, Doppeischneckenextruder und dgl., geknetet werden. Als Knetvorrichtung kann 

55 jede Apparatur des geschlossenen Typs oder offenen Typs angewandt werden, und eine Apparatur des geschlossenen 
Typs, die in Verbindung mit einem Inertgas verwendet werden kann, ist bevorzugt. Die Knettemperatur ist eine Tempe- 
ratur, bei der alle gemischten aufbauenden Bestandteile geschmolzen sind, und betragt ublicherweise 160 bis 250°C, vor- 
zugsweise 180 bis 240°C. Die Knetdauer kann nicht allgemein erortert werden, da sie von der Art und Menge der ge- 
mischten aufbauenden Bestandteile und der Art der Knetvorrichtung abhangt. Wenn eine Knetvorrichtung, wie ein Knet- 

60 werk, Banbury-Mischer und dgl verwendet wird, betragt die Knetdauer etwa 3 bis 1 0 Minuten. Bei dem Knetverfahren 
konnen die aufbauenden Bestandteile auf einmal geknetet werden oder es kann ein mehrfach aufgeteiltes Knetverfahren 
verwendet werden, bei dem, nachdem ein Teii der aufbauenden Bestandteile geknetet ist, die restlichen aufbauenden Be- 
standteile zugegeben werden und das Kneten der Bestandteile fortgesetzt wird. 

Die Copolymennasse auf Olefinbasis kann auf verschiedene Formverfahren, wie ein Spritzfonnverfahren, Plattenex- 

65 trusionsformverfahren, Vakuumformverfahren, Hohlformverfahren, PreBformverfahren, Extrusionsformverfahren, 
Formverfahren und dgl. in einer GuBform, angewandt werden, wobei verschiedene geformte Gegenstande erhalten wer- 
den. 

Wenn von der (Copolymennasse auf Olefinbasis, die den Bestandteil (a) und den Bestandteil (b) enthalt, verlangt wird, 
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daB sie ausgezeichnete Schlagfestigkeit und hohe Steifigkeit auf weist, ist sie vorzugsweise eine Copolymemiasse auf 
Olefinbasis, in der die Masse etwa 1 bis 30 Gew.-% des Bestandteits (a) und et wa 70 bis 99 Gew.-% des Bestandteils (b) 
umfaBt und der Bestandteil (b) ein isotaktisches Polypropylen ist, das etwa 98 Gew.-% oder mehr Propyien enthalt. Wei- 
ter umfaBt die Masse vorzugsweise etwa 2 bis 20 Gew.-% des Bestandteils (a) und etwa 80 bis 98 Gew.-% des Bestand- 
teils (b), insbesondere bevorzugt etwa 3 bis 15 Gew.-% des Bestandteils (a) und etwa 85 bis 97 Gew.-% des Bestandteils 
(b). 

Der Bestandteil (a) in der Copolymerrnasse auf Olefinbasis ist ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten durch Copoly- 
merisation von zwei oder rnehreren Olefinen, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propyien und a-Olefinen 
mit 4 bis 20 Kohienstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatorne der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr be- 
tragt. 

Es ist erforderlich, daB die Gesamtzahl der Kohlenstoffatorne der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt. Wenn 
Olefine so gewahlt werden, daB die Gesamtzahl der Kohlenstoffatorne geringer als 6 ist, weist ein geformter Gegen stand, 
der unter Verwendung der erhaltenen Copolymerrnasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine geringe Eigenschaft, sich hei 
Beanspruchung nicht weiB zu verfarben, auf. 

Die a-Olefine mit 4 bis 20 Kohienstoffatomen und die Kombination davon schlieBen die fiir Bestandteil (a) beschrie- L5 
benen ein. 

Der Bestandteil (a) in der Copolymerrnasse auf Olefinbasis ist vorzugsweise ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten 
durch Copolymerisation eines cyclischen Olefins und zwei oder mehrerer Olefine, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus 
Ethylen, Propyien und a-Oiefinen mit 4 bis 20 Kohienstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatorne der ausge- 
wahlten Olefine 6 oder mehr betragt. Hier sind die vorstehend beschriebenen "zwei oder rnehreren Olefine" und das "cy- 20 
clische Olefin" voneinander verschiedene Einheiten. 

Die bevorzugten cyclischen Olefine schlieBen die fur Bestandteil (a) beschriebenen ein. 

Der Gehalt des cyclischen Olefins im Bestandteil (a) in der Copolymerrnasse auf Olefinbasis betragt vorzugsweise 
etwa 0.01 bis 20 mol.-%, starker bevorzugt etwa 0.05 bis 15 rnol.-%, noch starker bevorzugt etwa 0.1 bis 10 mol.-% und 
insbesondere bevorzugt etwa 0.15 bis 5 mol.-%. Wenn der Gehalt des cyclischen Olefins zu gering ist, kann ein Form- 25 
korper, der unter Verwendung der erhaltenen Copolymeniiasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine schlechte Hitzebeslan- 
digkcit aufwciscn, andcrcrscits kann, wenn der Gehalt des cyclischen Olefins zu hoch ist, ein Formkorpcr, der unter Ver- 
wendung der erhaltenen Copolymerrnasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine schlechte Schlagfestigkeit aufweisen. 

Als Olefin im Bestandteil (a) in der Copolymerrnasse auf Olefinbasis konnen Propyien oder Ethylen und Propyien ent- 
halten sein. 30 

Der Gehalt an Ethylen als Olefin im Bestandteil (a) in der Copolymerrnasse auf Olefinbasis betragt vorzugsweise etwa 
90 mol.-% oder weniger, starker bevorzugt etwa 80 mol.-% oder weniger, noch starker bevorzugt etwa 70 mol.-% oder 
weniger, insbesondere bevorzugt etwa 60 mol.-% oder weniger und am starksten bevorzugt etwa 50 mol.-% oder weni- 
ger, ura eine Verbesserungswirkung der Eigenschaft der Copolymerrnasse auf Olefinbasis, sich bei Beanspruchung nicht 
weiB zu verfarben, zu erzielen. Wenn der Gehalt nicht in dem vorstehend beschriebenen Bereich eingeschlossen ist, kann 35 
das Copolymer auf Olefinbasis einen von einer Methylenkette abgeleiteten Kristall enthalten, und ein unter Verwendung 
der erhaltenen Copolymerrnasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand kann eine geringe Eigenschaft sich bei 
Beanspruchung nicht weiB zu verfarben, aufweisen. 

Andererseits betragt, wenn Niederteinperaturbestandigkeit insbesondere erforderlich ist, der Gehalt an Propyien im 
Bestandteil (a) in der Copolymerrnasse auf Olefinbasis vorzugsweise etwa 90 mol.-% oder weniger, starker bevorzugt 40 
etwa 80 mol.-% oder weniger, noch starker bevorzugt etwa 70 mol.-% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 60 
mol.-% oder weniger und am starksten bevorzugt etwa 50 mol.-% oder weniger. Wenn der Gehalt nicht innerhalb des 
vorstehend beschriebenen Bereichs liegt, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymerrnasse auf Olefinbasis er- 
haltener geformter Gegenstand schlecht in der Schlagfestigkeit bei niedrigeren Temperaturen sein. 

Vorzugsweise erfullt der Bestandteil (a) in der Copolymerrnasse auf Olefinbasis die folgende Formel: 45 

[y/(x+y)] > 0.2, 
starker bevorzugt die Formel: 
[y/(x+y)] > 0.3, 

noch starker bevorzugt die Formel: 
[y/(x+y)] > 0.4, 

und insbesondere bevorzugt die Formel: 



50 



55 



[y/(x+y)] > 0.5 

60 

(wobei x den Gehalt (mol.-%) von Ethylen im Bestandteil (a) darsteilt und y den Gehalt (mol.-%) der a-Olefine mit 4 bis 
20 Kohienstoffatomen im Bestandteil (a) darsteilt). 

Wenn die vorstehend beschriebene Formel nicht erfullt wird, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymer- 
rnasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Eigenschaft, sich bei Beanspruchung nicht weiB zu 
verfarben, aufweisen. 65 

Der Bestandteil (a) in der Copolymerrnasse auf Olefinbasis weist eine Grenzviskositat [T|], gernessen unter Verwen- 
dung von Tetralin als Losungsmittel bei einer Temperatur von 135°C, von vorzugsweise etwa 0.3 bis 10, starker bevor- 
zugt etwa 0.5 bis 7, noch starker bevorzugt etwa 0.7 bis 5, auf. Wenn die Grenzviskositat zu gering ist, kann ein unter 
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Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Eigenschaft, 
sich bei Beanspruchung nicht weiB zu verfarben, aufweisen. Andererseits kann, wenn die Grenzviskositat zu hoch ist, ein 
unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand schlecht in der Ver- 
arbeitungseigenschaft sein. Das Verfahren zurn Messen der Grenzviskositat [tiJ ist das gleiche wie das fur den Bestand- 
5 teil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis weist vorzugsweise eine Molekulargewichtsverteilung 
(Mw/Mn), gemessen mit Gelpermeationschromatographie (GPC), von 3 oder weniger auf. Wenn die Molekularge- 
wichtsverteilung zu breit ist, kann, wenn das Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copolymermasse 
auf Olefinbasis eine geringe Eigenschaft, sich bei Beanspruchung nicht weiB zu verfarben, aufweisen. Das Verfahren 
to zum Messen der Molekulargewichtsverteilung ist das gleiche wie das fur Bestandteil (a) beschriebene. 

Vorzugsweise weist der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis weder einen Peak von 1 J/g oder mehr, 
bezogen auf das Schmelzen eines Kristalls, noch einen Peak von 1 J/g oder mehr, bezogen auf die Kristallisation, beim 
Messen mit Differentialscanningkalorimetrie (DSC) auf. Wenn ein solcher Peak vorhanden ist kann ein unter Verwen- 
dung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Eigenschaft, sich 
15 bei Beanspruchung nicht weiB zu verfarben, aufweisen. Das MeBverfahren mit Differentialscanningkalorimetrie ist das 
■" gleiche wie das fiir Bestandteil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis kann unter Verwendung eines bekannten Ziegler-Natta- 
Katalysators oder Katalysators auf Metallocenbasis hergestellt werden. Ein Katalysator auf Metallocenbasis wird bevor- 
zugt verwendet, da ein Copolymer mit hohem Molekulargewicht, enger Molekulargewichtsverteilung und enger Zusam- 
20 mensetzungsverteilung erhalten wird. Als Katalysator auf Metallocenbasis konnen Kompiexe eines Ubergangsmetalls 
der Gruppe IVA bis Gruppe VIA des Periodensystems aufgefuhrt werden, die mindestens ein Cyclopentadienylgerust 
enthalten. Als spezieiles Beispiel des Katalysators auf Metallocenbasis konnen zum Beispiel die in JP-A-9-12635 und 9- 
151205 beschriebenen Katalysatoren auf Metallocenbasis aufgefuhrt werden, auf die hier volistandig Bezug genommen 
wird. 

25 Inbesondere in dem Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis ist bevorzugt, daB die Konfiguration von 
Propylen und/oder der a-Olefinseitenketle mit 4 bis 20 Kohlenstoflatomen ataktische Struktur aufweist. Wenn sie keine 
ataktischc Struktur aufweist, kann, wenn das Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copolymermasse 
auf Olefinbasis eine geringe Eigenschaft, sich bei Beanspruchung nicht weiB zu verfarben, aufweisen. Urn ataktische 
Stereoregularitat im Copolymer bereitzustellen, konnen zwei oder mehrere Olefine, wobei die Olefine ausgewahlt sind 

30 aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der 
ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und ein cyclisches Olefin in Gegenwart eines Komplexes eines Ubergangs- 
metalls der Gruppe IVA bis Gruppe VTA im Periodensystem, der mindestens ein Cyclopentadienylgerust enthalt und 
f nichtstereospezifische Struktur aufweist, zur Hersteilung des Copolymers copolymerisiert werden. Der Komplex eines 
Ubergangsmetalls mit einer nicht stereospezifischen Struktur bedeutet einen Komplex, der weder Cs-Antipode noch Cn- 

35 Antipode umfaBt (n stellt eine ganze Zahl von 1 oder mehr dar). 

Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis kann optimal durch Copolymerisation von zwei oder meh- 
reren Olefinen, wobei die Olefine aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen ausgewahlt sind 
und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und eines cyclischen Olefins in 
Gegenwart eines Katalysators zur Olefinpolyrnerisation, bestehend aus Bestandteil (A), (B) und/oder (C), der fur Be- 

40 standteil (a) beschrieben ist, hergestellt werden. 

Spezielle Beispiele, verwendete Mengen und Verfahren zur Verwendung der Bestandteile (A), (B) und (C) schlieBen 
jene fur den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 

Der Bestandteil (b) in der Copolymermasse auf Olefinbasis ist ein isotaktisches Polypropylen, das etwa 98 Gew.-% 
oder mehr Propylen enthalt, und vorzugsweise ein isotaktisches Polypropylen, das etwa 98.5 bis 100Gew.-% Propylen 

45 enthalt. 

Wenn der Propylengehalt in dem Bestandteil (b) in der Copolymermasse auf Olefinbasis mit ausgezeichneter Schlag- 
festigkeit und hoher Steifigkeit zu gering ist, werden die Steifigkeit und die Eigenschaft, sich bei Beanspruchung nicht 
weiB zu verfarben, schlechter. 

Das isotaktische Polypropylen, das der Bestandteil (b) in der Copolymermasse auf Olefinbasis ist, wird z. B. mit einem 
50 Gasphasenpolymerisationsverfahren, Massepolymerisations verfahren, Losungspolymerisationsverfahren und dgl. her- 
gestellt. Das Zahlenmittel des Molekulargewichts dieses Polymers ist nicht besonders beschrankt und liegt vorzugsweise 
im Bereich von 10 000 bis 1 000 000. 

Der Propylengehalt in dem isotaktischen Polypropylen, das der Bestandteil (b) in der Copolymermasse auf Olefinbasis 
ist, kann z. B. unter Verwendung von L3 C-NMR und dgl. gemessen werden. 
55 Die isotaktische Stereoregularitat des Bestandteils (b) in der Copolymermasse auf Olefinbasis kann aus einem Verhalt- 
nisanteil an isotaktischer Pentade (mmmm) beurteilt werden, der aus den Peaks von Methylkohlenstoffen unter Verwen- 
dung von L3 C-NMR erhalten wird. Der Verhaltnisanteil an isotaktischer Pentade (mmmm) eines isotaktischen Polypro- 
pylens betragt etwa 0.70 oder mehr, vorzugsweise etwa 0.80 oder mehr, insbesondere bevorzugt etwa 0.90 oder mehr, am 
starksten bevorzugt etwa 0.95 oder mehr. Wenn der Verhaltnisanteil an isotaktischer Pentade nicht innerhalb des vorste- 
60 hend beschriebenen Bereichs liegt, nehmen der Schmelzpunkt und die Steifigkeit. von Polypropylen unerwunscht ab. Die 
Zuordnung eines Methylkohlenstoffpeaks und des isotaktischen Verhaltnisses-Pentadenverhaltnisses (mmmm) sind in 
New Edition Polymer Handbook II. 2.3 (Copyright The Japan Society for Analytical Chemistry, Research Committee of 
Polymer Analysis, 1995) beschrieben, auf das hier volistandig Bezug genommen wird. 

Als Bestandteil (b) in der Copolymermasse auf Olefinbasis konnen entsprechende im Handel erhaltliche Produkte ver- 
65 wendet werden. 

Wenn die Menge des Bestandteils (a) zu gering ist. (die Menge des Bestandteils (b) zu hoch ist), ist die Verbesserungs- 
wirkung der Eigenschaft, sich bei Beanspruchung nicht weiB zu verfarben, schlecht. Ahnlich verschlechtert sich, wenn 
die Menge des Bestandteils (a) zu hoch ist (die Menge des Bestandteils (b) zu gering ist), die Steifigkeit der erhaltenen 



18 



DE 199 05 292 A 1 



Copolymermasse auf Olefinbasis manchmal. 

Zu der Copolymermasse auf Olefinbasis konnen Zusatze, wie ein Antioxidationsmiuel, und weiter ein Aiilistatikmit- 
tel, Witterungsbestandigkeitsmittel, UV-Absorptionsniittel, Gleitmittel, Farbmittel, Dispergiermittel und dgl.; Fiillstoffe, 
wie Glasfaser, Kohienstoffaser, Metallfaser, Glasperlen, Asbest, Glimmer, Calciumcarbonat. Kaliumtitanatwhisker, Tal- 
kum, Aramidfaser, Bariumsulfat, Glasflocken, Fluorharz und dgl; und andere kautschukartige PoLymere oder thermopla- 5 
stische Harze und dgl. geeigneterweise als zusatzliche Bestandteile zugegeben werden. 

Die Copolymermasse auf Olefinbasis kann falls erforderlich auch einer Vuikanisation, wie Schwefelvulkanisation, 
Peroxidvulkanisation, Metallionvulkanisation, Silanvulkanisation, Harzvulkanisarion und dgl., mit einem herkommli- 
chen Verfahren unterzogen werden. 

Zum Erhalt der Copolymermasse auf Olefinbasis konnen die vorstehend beschriebenen Bestandteile vorteilhafter- to 
weise unter Verwendung eines Extruders, Knetwerks, Banbury-Mischers, Ein- oder Doppelschneckenextruders und dgl. 
geknetet werden. Weiter ist Trockenmischen unter Verwendung einer Spritzformvorrichtung ebenfalls moglich. 

Die Copolymermasse auf Olefinbasis kann fiir Kraftfahrzeuginnen- und -auBenausstattung, mit. Buroautomatisie- 
rungsinstrumenten verbundene Teile, mit Audio- und optischen und elektrischen Haushaltsgeraten verbundene Teile, 
Deckel von verschiedenen Flaschen, Schreibwaren, Teile von Biirogeraten, verschiedene Behalter und Batteriegehause 15 
und.dgl. unter Verwendung der vorstehend beschriebenen ausgezeichneten Eigenschaften verwendet werden. 

Wenn von der Copolymermasse auf Olefinbasis. die die Bestandteile (a) und (b) enthalt, verlangt wird, daB sie ausge- 
zeichnete Dehnung, Biegsamkeit, Transparenz und Verarbeitbarkeit aufweist, ist sie vorzugs weise eine Copolymermasse 
auf Olefinbasis, in der die Masse etwa 1 bis 99 Gew.-% des Bestandteils (a) und etwa 1 bis 99 Gew.-% des Bestandteiis 
(b) urnfaBt und der Bestandteil (b) eine Propylen-Ethylen-Zusammensetzung mit einer JIS A Harte, gemessen gemaB JIS 20 
K6301 , von 70 bis 97 und einem Biegemodul, gegessen gemaB JIS K7203, von 50 bis 500 MPa, ist. auf welche hier voll- 
standig Bezug genommen wird. Die Masse auf Olefinbasis umfaBt vorzugsweise etwa 5 bis 95 Gew.-% des Bestandteils 
(a) und etwa 5 bis 95 Gew.-% des Bestandteils (b). 

Der Bestandteil (a) in der Copolymennasse auf Olefinbasis mit ausgezeichneter Dehnung, Biegsamkeit, Transparenz 
und Verarbeitbarkeit ist ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten durch Copolymerisation von zwei oder mehreren Ole- 25 
finen, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Oiefinen mit 4 bis 20 Kohlenstuffatomen und die 
Gcsamtzahl der Kohlcnstoffatomc der ausgcwahltcn Olcfinc 6 oder mchr bctragt. 

Es ist erforderlich, daB die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt. Wenn 
Olefine so gewahlt werden, daB die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome geringer als 6 ist, weist ein Formkorper, der unter 
Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine geringe Biegsamkeit auf. 30 

Die a-Olefine mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Kombination davon schlieBen die fiir Bestandteil (a) beschrie- 
benen ein. 

Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis ist vorzugsweise ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten 
durch Copolymerisation eines cyclischen Olefins und zwei oder mehrerer Olefine, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus 
Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausge- 35 
wahlten Olefine 6 oder mehr betragt. Hier sind die vorstehend beschriebenen "zwei oder mehreren Olefine" und das "cy- 
clische Olefin" voneinander verschiedene Einheiten. 

Die bevorzugten cyclischen Olefine schlieBen die fiir Bestandteil (a) beschriebenen ein. 

Der Gehalt des cyclischen Olefins im Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis betragt vorzugsweise 
etwa 0.01 bis 20 mol-%, starker bevorzugt etwa 0.05 bis 15 mol.-%, noch starker be vorzugt etwa 0. 1 bis 10 mol-%, ins- 40 
besondere bevorzugt etwa 0.15 bis 5 mol.-%. Wenn der Gehalt des cyclischen Olefins zu gering ist, kann ein geformter 
Gegenstand, der unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine geringe Hitzebe- 
standigkeit aufweisen, andererseits kann, wenn der Gehalt des cyclischen Olefins zu hoch ist, ein geformter Gegenstand, 
der unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine geringe Biegsamkeit aufwei- 
sen. 45 

Als Olefin im Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis konnen Propylen oder Ethylen und Propylen ent- 

halten sein. 

Der Gehalt an Ethylen als Olefin im Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis betragt vorzugsweise etwa 
90 mol,-% oder weniger, starker bevorzugt etwa-80 mol.-% oder weniger, noch starker bevorzugt etwa 70 mol.-% oder 
weniger, insbesondere bevorzugt etwa 60 mol.-% oder weniger und am starksten bevorzugt etwa 50 mol.-% oder weni- 50 
ger, um eine verbesserte Biegsamkeit und Transparenz der Copolymermasse auf Olefinbasis zu erreichen. Wenn der Ge- 
halt nicht im vorstehend beschriebenen Bereich liegt, kann das Copolymer auf Olefinbasis einen von einer Methylenkette 
abgeleiteten Kristali enthaiten, und ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener ge- 
formter Gegenstand kann eine geringe Biegsamkeit und Transparenz aufweisen. 

Andererseits betragt, wenn Niedertemperaturbestandigkeit insbesondere erforderlich ist, der Gehalt an Propylen im 55 
Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis mit ausgezeichneter Dehnung, Biegsamkeit, Transparenz und 
Verarbeitbarkeit gemaB der vorliegenden Erfindung vorzugsweise etwa 90 mol.-% oder weniger, starker bevorzugt etwa 
80 moi.-% oder weniger, noch starker bevorzugt etwa 70 mol.-% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 60% oder 
weniger und am starksten bevorzugt etwa 50 mol.-% oder weniger. Wenn der Gehalt nicht in den vorstehend beschriebe- 
nen Bereich eingeschlossen ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener 60 
geformter Gegenstand eine schlechte Schlagfestigkeit bei niedrigeren Temperaturen aufweisen. 

Vorzugsweise erfiillt der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis die folgende Formel: 

[y/(x+y)] > 0.2, 

65 

starker bevorzugt die Formel: 
[y/(x+y)] > 0.3, 
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noch starker bevorzugt die Fonnel: 
[y/(x+y)] > 0.4, 

5 

und insbesondere bevorzugt die Formei: 
[y/(x+y)] > 0.5 

id (wobei x den Gehalt (mol.-%) von Ethylen im Bestandteil (a) darstellt und y den Gehalt (mol.-%) der a-Olefine mit 4 bis 
20 KohlenstorTatomen im Bestandteil (a) darstellt). 

Wenn die vorstehend beschriebene Fonnel nicht erfullt wird, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymer- 
masse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen. 

Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis weist eine Grenzviskositat [i]], gemessen unter Verwen- 

15 dung von Tetralin ais Losungsmittel bei einer Temperatur von 135°C, von vorzugsweise etwa 0.3 bis 10, starker bevor- 
zugt etwa 0.5 bis 7, noch starker bevorzugt etwa 0.7 bis 5, auf. Wenn die Grenzviskositat zu gering ist, kann ein unter 
Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Dehnung 
aufweisen. Andererseits kann, wenn die Grenzviskositat zu hoch ist, ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymer- 
masse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen. Das Verfahren zum Messen 

20 der Grenzviskositat [T|] ist das gleiche wie das fiir den Bestandteil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis weist vorzugsweise eine Molekulargewichtsverteilung 
(Mw/Mn), gemessen mit Gelpermeationschromatographie (GPC), von 3 oder weniger auf. Wenn die Molekularge- 
wichtsverteilung zu breit ist, kann, wenn das Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copolymermasse 
auf Olefinbasis schlecht in der Biegsamkeit sein. Das Verfahren zum Messen der Molekulargewichtsverteilung ist das 

25 gleiche wie das fiir Bestandteil (a) beschriebene. 

Vorzugsweise weisi der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis weder einen Peak von 1 J/g oder mehr, 
bczogcn auf das Schmclzcn cincs Kristalls, noch cincn Peak von 1 J/g oder mchr, bezogen auf die Kristallisation, bcim 
Messen mit Differentialscanningkalorimetrie (DSC) auf. Wenn ein solcher Peak vorhanden ist, kann ein unter Verwen- 
dung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit auf- 

30 weisen. Das MeBverfahren mit Differentialscanningkalorimetrie ist das gleiche wie das fiir Bestandteil (a) beschriebene. 
Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis kann unter Verwendung eines bekannten Ziegler-Natta- 
Katalysators oder Katalysators auf Metallocenbasis hergestellt werden. Ein Katalysator auf Metallocenbasis wird bevor- 
zugt verwendet, da ein Copolymer mit hohem Molekulargewicht, enger Molekulargewichtsverteilung und enger Zusam- 
mensetzungsverteilung erhalten wird. Als Katalysator auf Metallocenbasis konnen Komplexe eines Ubergangsmetalls 

35 der Gruppe IVA bis Gruppe VIA des Periodensystems aufgefuhrt werden, die mindestens ein Cyclopentadienylgeriist 
enthalten. Als spezielles Beispiel des Katalysators auf Metallocenbasis konnen zum Beispiel die in JP-A-9- 12635 und 9- 
151205 beschriebenen Katalysatoren auf Metallocenbasis aufgefuhrt werden, auf die hier vollstandig Bezug genommen 
wird. 

Inbesondere ist in dem Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis gemaB der vorliegenden Erfindung mit 
40 ausgezeichneter Dehnung, Biegsamkeit, Transparenz und Verarbeitbarkeit bevorzugt, daB die Konfiguration von Propy- 
len und/oder der a-Olefinseitenkette mit 4 bis 20 KohlenstorTatomen ataktische Struktur aufweist. Wenn sie keine atak- 
tische Struktur aufweist, kann, wenn das Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copolymermasse auf 
Olefinbasis eine geringe Transparenz aufweisen. Um ataktische Stereoregularitat in einem Copolymer bereitzustellen, 
konnen zwei oder mehrere Olefine, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 
45 Kohlenstoff atomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und ein cy- 
clisches Olefin in Gegenwart eines Komplexes eines Ubergangsmetalls der Gruppe IVA bis Gruppe VIA im Periodensy- 
stem, der mindestens ein Cyclopentadienylgeriist enthalt und nichtstereospezifische Struktur aufweist, zur Herstellung 
des Copolymers copolymerisiert werden. Der Komplex eines t)bergangsmetalls mit einer nichtstereospezifischen Struk- 
tur bedeutet einen Komplex, der weder Cs- Antipode noch Cn-Antipode umfaBt (n stellt eine ganze Zahl von 1 oder mehr 
50 dar). 

Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis kann durch Copolymerisation von zwei oder mehreren 
Olefinen, wobei die Olefine aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 KohlenstorTatomen ausgewahlt sind und 
die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und eines cyclischen Olefins in Ge- 
genwart eines Katalysators zur Olefinpolymerisation, bestehend aus Bestandteil (A), (B) und/oder (C), der fiir Bestand- 
55 teil (a) beschrieben ist, hergestellt werden. 

Spezielle Beispiele, verwendete Mengen und Verfahren zur Verwendung der Bestandteile (A), (B) und (C) schlieBen 
jene fiir den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 

Der Bestandteil (b) in der Copolymermasse auf Olefinbasis mit ausgezeichneter Dehnung, Biegsamkeit, Transparenz 
und Verarbeitbarkeit ist eine Propylen-Ethylen-Zusarnmensetzung mit einer JIS A Harte, gemessen gemaB JIS K6301, 
60 von etwa 70 bis 97 und einem Biegemodul, gemessen gemaB JTS K7203, von etwa 50 bis 500 MPa, auf die hier vollstan- 
dig Bezug genommen wird. Der Bestandteil (b) in der Copolymermasse auf Olefinbasis mit ausgezeichneter Dehnung, 
Biegsamkeit, Transparenz und Verarbeitbarkeit gemaB der vorliegenden Erfindung schlieBt die in die Kategorie des Be- 
standteils (a) eingeschlossenen aus. 

Der Bestandteil (b) in der Copolymermasse auf Olefinbasis weist eine JIS A Harte, gemessen gemaB JIS K6301 von 
65 etwa 70 bis 97, vorzugsweise etwa 75 bis 97, auf. Wenn diese Harte zu gering ist, kann die erhaltene Copolymermasse 
auf Olefinbasis eine geringe Hitzebestandigkeit aufweisen. Andererseits kann, wenn diese Harte zu hoch ist, die erhal- 
tene Copolymermasse auf Olefinbasis eine geringe Biegsamkeit aufweisen. 

Der Bestandteil (b) in der Copolymennasse auf Olefinbasis weist ein Biegemodul, gemessen gemaB JIS K7203 von 
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etwa 50 bis 500 MPa, vorzugsweise etwa 55 bis 450 MPa, auf. Wenn dieses Biegemodul zu gering ist, kann die erhaitene 
Copolyinermasse auf Olefinbasis eine geringe Hitzebestandigkeit aufweisen. Andererseits kann, wenn das Biegemodul 
zu hoch ist, die erhaitene Copolymermasse auf Olefinbasis eirie geringe Biegsamkeit aufweisen. 

Der Bestandteil (b) in der Copolymermasse auf Olefinbasis ist ein Propylen-Ethylen-Copolymer und als Monomerbe- 
standteile, die das Copolymer bilden, sind etwa 5 bis 85 mol.-% einer von Ethylen abgeleitelen Monomereinheit und 5 
etwa 95 bis 15 mol.-% einer von Propylen abgeleiteten Monomereinheit bevorzugt, und ein anderes a-Olefin als Ethylen 
und Propylen, zum Beispiel 1-Buten, 4-Methyl-l-penten, 1-Hexen, 3-Methyl-l-buten, oder ein nicht konjugiertes Dien- 
monomer, wie 1,4-Hexadien, Dicyclopentadien, 5-Ethyliden-2-norbornen und dgl., kann in einer Menge von etwa 5 
moi.-% oder weniger enthalten sein. 

Der Bestandteil (b) in der Copolyinermasse auf Olefinbasis kann ein Bestandteil sein, der durch Copolymerisation ei- lo 
nes Monomers mil einer funktionellen Gruppe zusatzlich zu den vorstehend beschriebenen Monomeren erhalten wird. 
Als solche funktionelle Gruppe werden eine Hydroxylgruppe, Carboxyigruppe, ein Saureanhydridrest, eine Amino- 
gruppe, Isocyanatgruppe, Epoxygruppe, Esrergruppe und dgl. aufgefuhrt. Als solches Monomer werden zum Beispiel 
(Meth)acrylsaure, Acrylathydroxyalkylester, Maleinsaure(anhydrid), Glycidyl(meth)acrylat und dgl. aufgefuhrt. Weiter 
kann ein Propylen-Ethylen-Copolymer ebenfalls zum Einfuhren der vorstehend beschriebenen funktionellen Gruppe 15 
modifiziert werden. 

Beziiglich dieses Propylen-Ethylen-Copolymers werden Copoiyrnere des statistischen Typs oder Copolymere des 
Blocktyps, erhalten durch Mehrschrittpolymerisation, aufgefuhrt. Das Propylen-Ethylen-Copolymer kann durch ein 
Gasphasenpolymerisationsverfahren, Massepolymerisationsverfahren und Ldsungspolymerisationsverfahren oder durch 
ein Mehrschrittpolymerisationsverfahren, erhalten durch irgendeine Kombination davon, hergestellt werden. Das Zah- 20 
lenmittel des Molekulargewichts des Polymers ist nicht besonders beschrankt und wird vorzugsweise im Bereich von 
etwa 10 000 bis 1 000 000 eingestellt. 

Als Bestandteil (b) in der Copolymermasse auf Olefinbasis konnen entsprechende im Handel erhaltliche Produkte ver- 
wendet werden. 

Wenn die Menge des Bestandteils (a) zu gering ist (die Menge des Bestandteils (b) zu hoch ist), weist die erhaitene Co- 25 
polyniennasse auf Olefinbasis eine geringe Biegsamkeit und Transparenz auf. Andererseits weist, wenn die Menge des 
Bestandteils (a) zu hoch ist (die Menge des Bestandteils (b) zu gering ist), die erhaitene Copolymermasse auf Olefinbasis 
eine geringe Hitzebestandigkeit auf. 

Die erfindungsgemaBe Copolymermasse auf Olefinbasis kann den folgenden Bestandteil (k) zusatzlich zu dem Be- 
standteil (a) und dem Bestandteil (b) enthalten. 30 

(k): ein Harz auf Polyolefinbasis mit einem Biegemodul, gemessen gemaB JIS K7203, von etwa 550 bis 1800 MPa. 

Der Bestandteil (k) weist ein Biegemodul, gemessen gemaB JIS K7203, von etwa 550 bis 1800 MPa, vorzugsweise 
etwa 600 bis 1800 MPa, auf. Wenn das Biegemodul zu gering ist, kann die erhaitene Copolymermasse auf Olefinbasis 35 
eine geringe Hitzebestandigkeit aufweisen, andererseits kann, wenn das Biegemodul zu hoch ist, die erhaitene Copoly- 
mermasse auf Olefinbasis eine geringe Biegsamkeit aufweisen. Wenn der Bestandteil (k) verwendet wird, betragt die 
verwendete Menge vorzugsweise etwa 50/50 bis 99/1 in bezug auf das Gewichtsverhaltnis (Gesamtmenge von (a) und 
(b)/(k)). Durch Verwendung des Bestandteils (k) in diesem Bereich kann ein geformter Gegenstand, der unter Verwen- 
dung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, mit ausgezeichneter Ausgewogenheit zwischen 40 
Biegsamkeit und Festigkeit ausgestattet werden. 

Zu der Copolymermasse auf Olefinbasis konnen Zusatze, wie ein Antioxidationsmittel, Antistatikmittel, Witterungs- 
bestandigkeitsmittel, UV-Absorptionsmittel, Gleitmittel, Farbmittel, Dispergiermittel und dgl.; Farbmittel, wie RuB und 
dgl.; oder andere kautschukartige Polymere oder thermoplastische Harze und dgl. geeigneterweise als zusatzliche Be- 
standteile zugegeben werden. 45 

Die Copolymermasse auf Olefinbasis kann auch einer Vulkanisation, wie Schwefelvulkanisation, Peroxidvulkanisa- 
tion, Metallion vulkanisation, Silan vulkanisation, Harzvulkanisation und dgL, mit einem herkommlichen Verfahren un- 
terzogen werden. 

Zum Erhalt der Copolymermasse auf Olefinbasis konnen die vorstehend beschriebenen Bestandteile unter Verwen- 
dung einer ublichen Knetvorrichtung, zum Beispiel einer Kautschukrnuhle, einem Brabender-Mischer, B anbury-Mi- 50 
scher, Knetwerk, Doppelschneckenextruder und dgl., geknetet werden. Als Knetvorrichtung kann jede Apparatur des ge- 
schlossenen Typs oder offenen Typs verwendet werden, und eine Apparatur des geschlossenen Typs, die in Verbindung 
mit einem Inertgas verwendet werden kann, ist bevorzugt. Die Knettemperatur ist jede Temperatur, bei der alle gemisch- 
ten aufbauenden Bestandteile geschmolzen sind, urid betragt iiblicherweise etwa 160 bis 250°C, vorzugsweise etwa 180 
bis 240°C. Die Knetdauer kann nicht allgemein erortert werden, da sie von der Art und Menge der gemischten aufbau- 55 
enden Bestandteile und der Art der Knetvorrichtung abhangt. Wenn eine Knetvorrichtung, wie ein Knetwerk, Banbury- 
Mischer und dgl., verwendet wird, betragt die Knetdauer etwa 3 bis 10 Minuten. Bei dem Knetverfahren konnen die auf- 
bauenden Bestandteile auf einmal geknetet werden oder es kann ein mehrfach aufgeteiltes Knetverfahren verwendet wer- 
den, bei dem, nachdem ein Teilder aufbauenden Bestandteile geknetet ist, die restlichen aufbauenden Bestandteile zuge- 
geben werden und das Kneten der aufbauenden Bestandteile fortgesetzt. wird. 60 

Die Copolymermasse auf Olefinbasis kann in verschiedenen Formverfahren, wie ein Spritzformverfahren, Plattenex- 
trusionsformverfahren, Vakuumformverfahren, Hohlformverfahren, PreBformverfahren, Extrusionsformverfahren, 
Formverfahren in einer GuBform und dgl., verwendet werden, wobei verschiedene geformte Gegenstande erhalten wer- 
den, 

Wenn von der Copolymermasse auf Olefinbasis, die den Bestandteil (a) und Bestandteil (b) enthalt, verlangt wird, daB 65 
sie ausgezeichnete Festigkeit, Biegsamkeit, Transparenz und Hitzebestandigkeit aufweist und keine hygienischen und 
andere n Probleme bei einer Verwendung verursacht, die von Elution von Weichmacher, wie in einem weichen Poly(vi- 
nylchlorid)rnaterial, begleitet ist, ist sie vorzugsweise eine Copolymermasse auf Olefinbasis, in der die Zusanunenset- 
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zung aus den vorstehend beschriebenen Bestandteilen (a) und (b) besteht wobei der Bestandteil (b) aus dem Bestandteil 
(b-1) und dein Bestandteil (b-2) besteht und die Masse etwa I bis 98 Gew.-% des Bestandteils (a), etwa 1 bis 98 Gew.-% 
des Bestandteils (b-1) und etwa 1 bis 98 Gew.-% des Bestandteils (b-2) umfaBt 

(b-1): ein Polypropylen 

(b-2): ein Poly-l-buten mit einera Schmelzpunkt gemessen mit Differentialscanningkalorimetrie (DSC), von etwa 
30bisl30°C. 

Die Masse umfaBt vorzugsweise etwa 5 bis 95 Gew.-% des Bestandteil (a), etwa 10 bis 90 Gew.-% des Bestandteils (b- 
1) und etwa 10 bis 90 Gew.-% des Bestandteils (b-2). 

Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis mit ausgezeichneter Festigkeit Biegsamkeit, Transparenz 
und Hitzebestandigkeit und keine hygienischen und andere Probleme bei einer \ferwendung verursacht, die durch die 
Elution eines Weichmachers begleitet ist, wie in einem weichen Poly(vinylchlorid)material, ist ein Copolymer auf Ole- 
finbasis, erhalten durch Copolymerisation von zwei oder mehreren Olefinen, wobei die Olefine aus Ethylen, Propylen 
und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen ausgewahlt sind und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausge- 
wahlten Olefine 6 oder rnehr betragt. 

Es ist erforderlich, daB die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt. Wenn 
Olefine so gewahlt werden, daB die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome geringer als 6 ist, weist ein geformter Gegenstand, 
der unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine geringe Biegsamkeit auf. 

Die a-Olefine mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und Kombinationen davon schlieBen die fur den Bestandteil (a) be- 
schriebenen ein. 

Der Bestandteil (a) in der erfindungsgemaBen Copolymermasse auf Olefinbasis ist vorzugsweise ein Copolymer auf 
Olefinbasis, erhalten durch Copolymerisation eines cyclischen Olefins und zwei oder mehrerer Olefine, wobei die Ole- 
fine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Koh- 
lenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt Hier sind die vorstehend beschriebenen "zwei oder mehre- 
ren Olefine" und das "cyclische Olefin" voneinander verschiedene Einheiten. 

Die bevorzugten cyclischen Olefine schlieBen die fur den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 

Der Gehalt des cyclischen Olefins im Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis betragt vorzugsweise 
etwa 0.01 bis 20 mol.-%, starker bevorzugt etwa 0.05 bis 15 mol- %, noch starker bevorzugt etwa 0. 1 bis 10 mol- % und 
insbesondere bevorzugt etwa 0.15 bis 5 mol.-%. Wenn der Gehalt des cyclischen Olefins zu gering ist, kann ein geformter 
Gegenstand. der unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine geringe Hitzebe- 
standigkeit aufweisen, andererseits kann, wenn der Gehalt des cyclischen Olefins zu hoch ist, das Verhaltnis zwischen 
Festigkeit und Biegsamkeit eines geforrnten Gegenstandes, der unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf 
Olefinbasis erhalten wird, unausgewogen sein. 

Als Olefin im Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis konnen Propylen oder Ethylen und Propylen 

darin enthalten sein. 

Der Gehalt an Ethylen als Olefin im Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis betragt vorzugsweise etwa 
90 mol.-% oder weniger, starker bevorzugt etwa 80 mol-% oder weniger, noch starker bevorzugt etwa 70 mol-% oder 
weniger, insbesondere bevorzugt etwa 60 mol.-% oder weniger und am starksten bevorzugt etwa 50 mol.-% oder weni- 
ger, urn eine Verbesserung der Biegsamkeit und Transparenz der Copolymermasse auf Olefinbasis zu bewirken. Wenn 
der Gehalt nicht innerhalb des vorstehend beschriebenen Bereichs liegt, kann das Copolymer auf Olefinbasis einen von 
einer Methylenkette abgeleiteten Kristall endialten, und ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Ole- 
finbasis erhaltener geformter Gegenstand kann eine geringe Biegsamkeit und Transparenz aufweisen. 

Andererseits betragt, wenn Niedertemperaturbestandigkeit insbesondere erforderlich ist, der Gehalt an Propylen im 
Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis vorzugsweise etwa 90 rnol.-% oder weniger, starker bevorzugt 
etwa 80 mol.-% oder weniger, noch starker bevorzugt etwa 70 mol.-% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 60 
mol.-% oder weniger und am starksten bevorzugt etwa 50 mol.-% oder weniger. Wenn der Gehalt nicht innerhalb des 
vorstehend beschriebenen Bereichs liegt, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis er- 
haltener geformter Gegenstand eine geringe Schlagfestigkeit bei niedrigeren Temperaturen aufweisen. 

Vorzugsweise erfullt der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis die folgende Formel: 

[y/(x+y)] > 0.2, 

starker bevorzugt die Formel: 

Ly/(x+y)J > 0.3, 

noch starker bevorzugt die Formel: 
[y/(x+y)] > 0.4, 

und insbesondere bevorzugt die Formel: 
[y/(x+y)] > 0.5 

(wobei x den Gehalt (mol.-%) von Ethylen im Bestandteil (a) darstellt und y den Gehalt (mol.-%) der a-Olefine mit 4 bis 
20 Kohlenstoffatomen im Bestandteil (a) darstellt). 

Wenn die vorstehend beschriebene Formel nicht erfullt wird, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymer- 
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masse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen. 

Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis weist eine Grenzviskositat [T|], gemessen unter Verwen- 
dung von Tetralin als Losungsmittel bei einer Temperatur von 135°C, von vorzugsweise etwa 0.3 bis 10, starker bevor- 
zugt etwa 0.5 bis 7, noch starker bevorzugt etwa 0.7 bis 5, auf. Wenn die Grenzviskositiit zu gering ist, kann ein unter 
Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Hitzehestan- 5 
digkeit aufweisen. Andererseits kann, wenn die Grenzviskositat zu hoch ist, ein unter Verwendung der erhaltenen Copo- 
lymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen. Das Verfahren zum 
Messen der Grenzviskositat ist das gleiche wie das fur den Bestandteil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis weist vorzugsweise eine Molekulargewichtsverteilung 
(Mw/Mn), gemessen mit Gelpenneationschromatographie (GPC), von 3 oder weniger auf. Wenn die Molekularge- to 
wichtsverteilung zu breitist, kann, wenn das Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copolymermasse 
auf Olefinbasis eine schlechte Biegsamkeit aufweisen. Das Verfahren zum Messen der Molekulargewichtsverteilung ist 
das gleiche wie das fur Bestandteil (a) beschriebene. 

Vorzugsweise weist der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis weder einen Peak von 1 J/g oder mehr, 
bezogen auf das Schmelzen eines Kristalls, noch einen Peak von 1 J/g oder mehr, bezogen auf die Kristallisation, bei 15 
Messen mit Differentialscanningkalorimetrie (DSC), auf. Wenn ein solcher Peak vorhanden ist, kann ein unter Verwen- 
dung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit auf- 
weisen. DasMeBverfahren mit Differentialscanningkalorimeuie ist das gleiche wie das fur Bestandteil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis kann unter Verwendung eines bekannten Ziegler-Natta- 
Katalysators oder Katalysators auf Me tallocen basis hergesteilt werden. Ein Katalysator auf Metallocenbasis wird bevor- 20 
zugt verwendet, da ein Copolymer mit hohem Molekulargewicht, enger Molekulargewichtsverteilung und enger Zusam- 
mensetzungsverteilung erhalten wird. Als Katalysator auf Metallocenbasis konnen Komplexe eines Ubergangsmetalls 
der Gruppe IVA bis Gruppe VIA des Periodensystems aufgefuhrt werden, die mindestens ein Cyclopentadienylgerust 
enthalten. Als spezielles Beispiel des Katalysators auf Metallocenbasis konnen zum Beispiel die in JP- A- 9- 12635 und 9- 
151205 beschriebenen Katalysatoren auf Metallocenbasis aufgefuhrt werden, auf die hier vollstandig Bezug genommen 25 
wird. 

Inbcsondcrc ist im Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis bevorzugt, daB die Konfiguration von Pro- 
pylen und/oder der a-Olefinseitenkette mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen ataktische Struktur aufweist. Wenn sie keine 
ataktische Struktur aufweist, kann, wenn das Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copolymermasse 
auf Olefinbasis eine geringe Biegsamkeit aufweisen. Um ataktische Stereoregularitat in einem Copolymer bereitzustel- 30 
len, konnen zwei oder mehrere Olefine, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 
bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und 
ein cyclisches Olefin in Gegenwart eines Komplexes eines Ubergangsmetalls der Gruppe IVA bis Gruppe VIA im Peri- 
odensystem, der mindestens ein Cyclopentadienylgerust enthalt und nicht stereospezifische Struktur aufweist, zur Her- 
stellung des Copolymers copolymerisiert werden. Der Komplex eines Ubergangsmetalls mit einer nicht stereospezifi- 35 
schen Struktur bedeutet. einen Komplex, der weder Cs-Antipode noch Cn-Antipode umfaBt (n stellt eine ganze Zahl von 
1 oder mehr dar). 

Weiter kann der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis optimal durch Copolymerisation von zwei 
oder mehreren Olefinen, wobei die Olefine aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen aus- 
gewahlt sind und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und eines-cycii- 40 
schen Olefins in Gegenwart eines Katalysators zur Olefinpolymerisation, bestehend aus Bestandteil (A), (B) und/oder 
(C), der fur Bestandteil (a) beschrieben ist, hergesteilt werden. 

Spezielle Beispiele, verwendete Mengen und Verfahren zur Verwendung der Bestandteile (A), (B) und (C) schlieBen 
jene fiir den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 

Der Bestandteil (b-1) ist ein Polypropylen. 45 

Als erfindungsgemaBes Polypropylen werden isotaktische Polypropylene oder syndiotaktische Polypropylene ange- 
wandt und unter ihnen werden Propylene des Homotyps, Propylene des statistischen TVps, die ein Comonomer enthalten, 
oder Propylene des Blocktyps, erhalten durch eine Mehrschrittpolymerisation, aufgefuhrt. Das Propylen kann durch ein 
Gasphasenpolymerisationsverfahren, Massepolymerisationsverfahren und Losungspolymerisationsverfahren oder ein 
Mehrschrittpolymerisationsverfahren, das auf irgendeiner Kombination davon basiert, erhalten werden. Das Zahlenmit- 50 
tel des Molekulargewichts des Polymers ist nicht besonders beschrankt und wird vorzugsweise im Bereich von etwa 
1 0 000 bis 1 000 000 eingestellt. 

Als Bestandteil (b-1) konnen entsprechende im Handel erhaldiche Produkte verwendet werden. 

Der Bestandteil (b-2) ist ein Poly-l-buten mit einem Schmelzpunkt, gemessen mit Differentialscanningkalorimetrie 
(DSC), von etwa 30 bis 130°C. Der Bestandteil (b-2) schlieBt die in die Kategorie des Bestandteils (a) oder des Bestand- 55 
teils (b-1) eingeschlossenen aus. 

Der Bestandteil (b-2) ist ein Poly-l-buten-Homopolymerharz oder ein Poly-l-buten-Copolymerharz, erhalten unter 
Verwendung eines Katalysators des Ziegler-Natta-Typs oder eines Katalysators auf Metallocenbasis mit einem bekann- 
ten Verfahren, und weist einen Schmelzpunkt, gemessen mit Differendalscanningkalorimetrie (DSC), von vorzugsweise 
etwa 30 bis 1 30°C, starker bevorzugt etwa 40 bis 1 30°C, insbesondere bevorzugt etwa 50 bis 1 30°C, auf. Wenn dieser 60 
Schmelzpunkt zu gering ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener ge- 
formter Gegenstand eine geringe Hitzebestandigkeit und Festigkeit aufweisen. Zum Beispiel wird DSC220, hergesteilt 
von Seiko Instruments Inc., als Differentialscanningkalorimeter verwendet und die Messung bei einer Geschwindigkeit 
von 10°C/min bei sowohl dem Temperaturerhohungs verfahren als auch dem Temperaturerniedrigungsverfahren durch- 
gefuhrt. 65 

Das Poly-l-buten-Copolyrnerharz wird durch Copolymerisation von 1-Buten und Ethylen oder a-Olefinen mit 3 bis 8 
Kohlenstoffatomen erhalten. Als bevorzugtes ot-Olefin werden Propylen, 1-Hexen, 1-Octen und dgl. aufgefuhrt. Das 
Verhaltnis dieser a-Olefine betragt ublicherweise etwa 50 Gew.-% oder weniger, vorzugsweise etwa 0.5 bis 40 ( jew.-%, 
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insbesondere bevorzugt etwa 1 bis 30 Gew.-%. 

Als Poly-l-buten mit einem Schmelzpunkt. von etwa 30 bis 130°C als Bestandteil (b-2) konnen im Handel erhaltliche 
Produkte verwendet werden. 

Wenn die Menge des Bestandteils (a) zu gering ist, ist ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymennasse auf Ole- 

5 finbasis erhaltener geformter Gegenstand schiecht in der Biegsamkeil und Transparenz, was zu praktischen Nachteilen 
fiihrt. Ahnlich weist, wenn die Menge des Bestandteils (a) zu hoch ist, ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymer- 
masse auf Olefin basi s erhaliener geformter Gegenstand eine geringe Hitzebestandigkeit und Festigkeit auf, was zu Nach- 
teilen fuhrt. Wenn die Menge des Bestandteils (b-1) zu gering ist, zeigt ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymer- 
masse auf Olerinbasis erhaltener geformter Gegenstand deutliche Abnahme in der Hitzebestandigkeit und Festigkeit, was 

10 zu praktischen Nachteilen fuhrt. Ahnlich weist, wenn die Menge des Bestandteils (b-1) zu hoch ist, ein unter Verwen- 
dung der erhaltenen Copolymennasse auf Olerinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit und 
Transparenz auf, was zu Nachteilen fiihrt. Wenn die Menge des Bestandteils (b-2) zu gering ist, weist ein unter Verwen- 
dung der erhaltenen Copolymennasse auf Olerinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Hitzebestandigkeit, 
Festigkeit und Transparenz auf, was zu praktischen Nachteilen fiihrt. AuBerdem weist, wenn die Menge des Bestandteils 

15 (b-2) zu hoch ist, ein unter Verwendung. der erhaltenen Copolymennasse auf Olerinbasis erhaltener geformter Gegen- 
stand eine geringe Biegsamkeit und Transparenz auf, was zu Nachteilen fiihrt. 

Zu der Copolymennasse auf Olerinbasis konnen Zusatze, wie ein Antioxidationsmittel, und weiter ein Antistatikmit- 
tel, Witterungsbestandigkeitsmittel, UV-Absorptionsmittel, Gleitrnittel, Farbmittel, Dispergiermittel und dgl.; FullstofYe, 
wie Glasfaser, Kohlenstoffaser, Metallfaser, Glasperlen, Asbest^ Glimmer, Calciumcarbonat, Kaliumtitanatwhisker, Tal- 

20 kum, Aramidfaser, Bariumsulfat, Glasflocken, Fluorharz und dgl. ; und andere kautschukartige Polymere oder thermopla- 
stische Harze und dgl. geeigneterweise als zusatzliche Bestandteile zugegeben werden. 

Die Copolymennasse auf Olerinbasis kann falls erforderlich auch einer Vulkanisation, wie Schwefelvulkanisation, 
Peroxidvulkanisation, Metallion vulkanisation, Silanvulkanisation, Harzvulkanisation und dgL, mit einem herkommli- 
chen Verfahren unterzogen werden. 

25 Zum Erhalt der Copolymennasse auf Olerinbasis konnen die vorstehend beschriebenen Bestandteile vorteilhafter- 
weise unter Verwendung einer ublichen Knetvorrichtung, zum Beispiel einer Kautschukmiihle, einem Brabender-Mi- 
schcr, Banbury-Mischcr, Knctwcrk, Doppclschncckcncxtrudcr und dgl., gcknctct werden. Als Knetvorrichtung kann 
jede Apparatur des geschlossenen Typs und offenen l^ps verwendet werden, und eine Apparatur des geschlossenen 
Typs, die in Verbindung mit einem Inertgas verwendet werden kann, ist bevorzugt. Die Knettemperatur ist eine Tempe- 

30 ratur, bei der alle gemischten aufbauenden Bestandteile geschmolzen sind, und betragt ublicherweise etwa 160 bis 
250°C, vorzugsweise etwa 180 bis 240°C. Die Knetdauer kann nicht allgemein festgelegt werden, da sie von der Art und 
Menge der gemischten aufbauenden Bestandteile und der Art der Knetvorrichtung abhangt. Wenn eine Knetvorrichtung, 
wie ein Knetwerk, Banbury-Mischer und dgl., verwendet wird, betragt die Knetdauer etwa 3 bis 10 Minuten. Bei dem 
Knetverfahren konnen die aufbauenden Bestandteile auf einmal geknetet werden oder es kann ein mehrfach aufgeteiltes 

35 Knetverfahren verwendet werden, bei dem, nachdem ein Teil der aufbauenden Bestandteile geknetet ist, die restlichen 
aufbauenden Bestandteile zugegeben werden und das Kneten der aufbauenden Bestandteile fortgesetzt wird. 

Die Copolymennasse auf Olerinbasis kann in verschiedenen Formverfahren, wie ein Spritzformverfahren, Plattenex- 
trusionsformverfahren, Vakuumformverfahren, Hohlformverfahren, PreBformverfahren, Extrusionsformverfahren 
Formverfahren in einer GuBform und dgl, verwendet werden, wobei verschiedene geformte Gegenstande erhalten wer- 

40 den. 

Wenn von der Copolymennasse auf Olefinbasis, die den Bestandteil (a) und Bestandteil (b) enthalt, verlangt wird, daB 
sie ausgezeichnete Gasdurchlassigkeit, Hitzebestandigkeit und Transparenz aufweist und ausreichende Biegsamkeit 
ohne Verwendung eines Weichmachers zeigt, der eine Ursache des Ausblutens ist, ist bevorzugt, ein Laminat herzustel- 
len, in dem eine Schicht, bestehend aus einer Copolymennasse auf Olefinbasis, die etwa 40 bis 90 Gew.-% des Bestand- 
45 teils (a) und etwa 10 bis 60 Gew.-% des Bestandteils (b) enthalt, und eine Schicht, bestehend aus dem folgenden Bestand- 
teil (1), iiber eine Haftschicht, bestehend aus folgendem Bestandteil (in), laminiert werden. 

(1): ein thermoplastisches Polyamidelastomer 

(m): ein eine funktionelle Gruppe enthaltendes Polyolefin. 

50 

Der Bestandteil (a) in der Copoiymermasse auf Olefinbasis, die in dem Laminat enthalten ist, ist ein Copolymer auf 
Olefinbasis, erhalten durch Copolymerisation von zwei oder mehreren Olefinen, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus 
Ethyien, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatornen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausge- 
wahlten Olefine 6 oder mehr betragt. 
55 Es ist erforderlich, daB die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt. Wenn 
Olefine so gewahlt werden, daB die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome geringer als 6 ist, weist das erhaltene Laminat eine 
geringe Transparenz und Biegsamkeit auf. 

Die a-Olefine mit 4 bis 20 Kohlenstoffatornen und Kombinationen da von schlieBen die fur den Bestandteil (a) be- 
schriebenen ein. 

60 Der Bestandteil (a) i n der Copolymennasse auf Olefinbasis, die in dem Laminat. enthalten ist, i st. vorzugsweise ein Co- 
polymer auf Olefinbasis, erhalten durch Copolymerisation eines cyclischen Olefins und zwei oder mehrerer Olefine, wo- 
bei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethyien, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatornen und die Gesamt- 
zahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt. Hier sind die vorstehend beschriebenen "zwei 
oder mehreren Olefine" und das "cyclische Olefin" voneinander verschiedene Einheiten. 

65 Die bevorzugten cyclischen Olefine schlieBen die fur den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 

Der Gehalt des cyclischen Olefins im Bestandteil (a) in der Copoiymermasse auf Olefinbasis, die in dem Laminat ent- 
halten ist, betragt vorzugsweise etwa 0.01 bis 20 mol.-%, starker bevorzugt etwa 0.05 bis 15 mol.-%, noch starker bevor- 
zugt etwa 0. 1 bis 10 mol.-%, insbesondere bevorzugt etwa 0. 15 bis 5 mol.-%. Wenn der Gehalt des cyclischen Olefins zu 
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gering ist, kann das erhaltene Laniinat eine geringe Hitzebestandigkeit aufweisen, andererseits kann, wenn der Gehalt 
des C3'clischen Olefins zu hoch ist, das erhaltene Larnmat eine geringe Biegsamkeit aufweisen. 

Als Olefin im Bestandteil (a) in der Copolymennasse auf Olefinbasis, die in dem Laniinat en thai ten ist, konnen Pro- 
pylen oder Ethylen und Propylen darin enthalten sein. 

Der Gehalt an Ethylen als Olefin im Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis, die in dem Laminar em- 5 
halten isu betragt vorzugsweise etwa 90 mol.-% oder weniger, starker bevorzugtetwa 80 moL-% oder weniger, noch star- 
ker bevorzugt etwa 70 mol.-% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 60 mol-% oder weniger und am starksten be- 
vorzugt etwa 50 mol.-% oder weniger, um die Biegsamkeit und Transparenz des Laminats zu verbessern. Wenn der Ge- 
halt nicht innerhalb des vorstehend beschriebenen Bereichs liegt, kann das Copolymer auf Olefinbasis einen von einer 
Meihylenkeue abgeleiteten Kristall enthalten und das erhaltene Laminat eine geringe Biegsamkeit und Transparenz auf- 10 
weisen. 

Andererseits betragt, wenn Niedertemperaturbestandigkeit insbesondere erforderlich ist, der Gehalt an Propylen im 
Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis, die in dem Laminat enthalten ist, vorzugsweise etwa 90 mol.-% 
oder weniger, starker bevorzugt etwa 80 mol.-% oder weniger, noch starker bevorzugtetwa 70 mol.-% oder weniger, ins- 
besondere bevorzugt etwa 60 mol.-% oder weniger und am starksten bevorzugt. etwa 50 moL-% oder weniger. Wenn der 15 
Gehalt nicht innerhalb des vorstehend beschriebenen Bereichs liegt, kann das erhaltene Laminat eine geringe Schlagfe- 
stigkeit bei niedrigeren Temperaturen aufweisen. 

Vorzugsweise erfullt der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis, die in dem Laminat gernaB der vor- 
liegenden Erfindung enthalten ist, die folgende Formel: 

20 

[y/(x+y)] > 0.2, 

starker bevorzugt die Formel: 

[y/(x+y)] > 0.3, 25 
noch starker bevorzugt die Formel: 
[y/Cx+y)] > 0.4, 

30 

und insbesondere bevorzugt die Formel: 
[y/(x+y)] > 0.5, 

(wobei x den Gehalt (moL-%) von Ethylen im Bestandteil (a) darstellt und y den Gehalt (mol.-%) der a-Olefine mit 4 bis 35 
20 Kohlenstoffatomen im Bestandteil (a) darstellt). 

Wenn die vorstehend beschriebene Formel nicht erfullt wird, kann das erhaltene Laminat eine geringe Transparenz 
aufweisen. 

Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis, die in dem Laminat enthalten ist, weist eine Grenzvisko- 
sitat ft], gemessen unter Verwendung von Tetralin als Losungsmittel bei einer Temperatur von 1 35°C, von vorzugsweise 40 
etwa 0.3 bis 10, starker bevorzugt etwa 0.5 bis 7, noch starker bevorzugt etwa 0.7 bis 5 auf. Wenn die Grenzviskositat zu 
gering ist, kann das erhaltene Laminat eine geringe Festigkeit und Hitzebestandigkeit aufweisen. Ahnlich kann, wenn die 
Grenzviskositat zu hoch ist, das erhaltene Laminat eine geringe. FlieBfahigkeit und Verarbeitbarkeit aufweisen. Das Ver- 
fahren zum Messen der Grenzviskositat [T|] ist das gleiche wie das fur den Bestandteil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis, die in dem Laminat enthalten ist, weist vorzugsweise eine 45 
Molekulargewichtsverteilung (Mw/Mn), gemessen mit Gelpermeationschromatographie (GPC), von 3 oder weniger auf. 
Wenn die Molekulargewichtsverteilung zu breit ist, kann, wenn das Copolymer als Modifikator verwendet wird, das er- 
haltene Laminat eine geringe Biegsamkeit aufweisen. Das Verfahren zum Messen der Molekulargewichtsverteilung ist 
das gleiche wie das fur Bestandteil (a) beschriebene. 

Vorzugsweise weist der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis, die in dem Laminat enthalten ist, we- 50 
der einen Peak von 1 J/g oder mehr, bezogen auf das Schmelzen eines Kristalls, noch einen Peak von 1 J/g oder mehr, be- 
zogen auf die Kristallisation, beim Messen mit Differentialscanningkalorimetrie (DSC) auf. Wenn ein solcher Peak vor- 
handen ist, kann das erhaltene Laminat eine geringe Biegsamkeit aufweisen. Das MeBverfahren mit Differentialscan- 
ningkalorimetrie ist das gleiche wie das fur Bestandteil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis, die in dem Laminat enthalten ist, kann unter Verwendung 55 
eines bekannten Ziegler-Natta-Katalysators oder Katalysators auf Metallocenbasis hergestellt werden. Ein Katalysator 
auf Metallocenbasis wird bevorzugt verwendet, da ein Copolymer mit hohem Molekulargewicht, enger Molekularge- 
wichtsverteilung und enger Zusammensetzungsverteilung erhalten wird. Als Katalysator auf Metallocenbasis konnen 
Kompiexe eines Ubergangsmetalls der Gruppe IVA bis Gruppe VIA des Periodensystems aufgefuhrt werden, die minde- 
stens ein Cyclopentadienylgerust. enthalten. Als spezielles Beispiel des Katalysators auf Metallocenbasis konnen :zum 60 
Beispieldie in JP-A-9-12635 und 9-151205 beschriebenen Katalysatoren auf Metallocenbasis aufgefuhrt werden, auf die 
hier vollstandig Bezug genommen wird. 

Inbesondere ist in dem Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis, die in dem Laminat enthalten ist, be- 
vorzugt, daB die Konfiguration von Propylen und/oder der a-Olefinseitenkette mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen ataktische 
Struktur aufweist. Wenn sie keine ataktische Struktur aufweist, kann, wenn das Copolymer als Modifikator verwendet 65 
wird, das erhaltene Laminat eine geringe Transparenz und Biegsamkeit aufweisen. Um ataktische Stereoregularitat im 
Copolymer bereitzustellen, konnen zwei oder mehrere Olefine, wobei die Olefine ausgewahit sind aus Ethylen, Propylen 
und a-OIefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 
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oder mehr betragt, und ein cyclisches Olefin in Gegenwart eines Komplexes eines Ubergangsmetalls der Gruppe IVA bis 
Gruppe VIA im Periodensystem, der mindestens ein Cyclopentadienylgerust enthalt und nichtstereospezifische Struktur 
aufweist, zur Herstellung des Copolymers copolyinerisiert werden. Der Komplex eines Ubergangsmetalls mit einer 
nichtstereospezifischen Struktur bedeutet einen Komplex, der weder Cs-Antipode noch Cn-Antipode umfaBt (n stellt 

5 eine ganze Zahl von 1 oder mehr dar). 

Weiter kann der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis, die in dern Laminat enthalten ist, durch Co- 
polymerisation von zwei oder mehreren Olefinen, wobei die Olefine aus Ethylen, Propylen und cc-Olefinen mit 4 bis 20 
Kohlenstoffatomen ausgewahlt sind und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr 
betragt, und eines cyclischen Olefins in Gegenwart eines Katalysators zur Olefinpolymerisation, bestehend aus Bestand- 

10 teil (A), (B) und/oder (C), der fur Bestandteil (a) beschrieben ist, hergestellt werden. 

Spezielle Beispiele, verwendete Mengen und Verfahren zur Verwendung der Bestandteile (A), (B) und (C) schlieBen 
jene fiir den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 

Die aus der Copolymermasse auf Olefinbasis bestehende Schichr enthalt vorz.ugsweise etwa 40 bi s 90 Gew.-% des Be- 
standteils (a) und etwa 10 bis 60 Gew.-% des Bestandteils (b). Die Schicht enthalt starker bevorzugt etwa 50 bis 85 Gew - 

15 % des Bestandteils (a) und etwa 15 bis 50 Gew.-% des Bestandteils (b), inbesondere bevorzugt etwa 55 bis 85 Gew.-% 
des Bestandteils (a) und etwa 15 bis 45 Gew.-% des Bestandteils (b). Wenn die Menge des Bestandteils (a) zu gering ist 
(die Menge des Bestandteils (b) zu hoch ist), sind Biegsamkeit und Gasdurchlassigkeit manchmal schlecht. Ahniich sind, 
wenn die Menge des Bestandteils (a) zu hoch ist (die Menge des Bestandteils (b) zu gering ist), FlieBfahigkeit und Hit- 
zebestandigkeit manchmal schlecht. 

20 Zu der Copolymermasse auf Olefinbasis, die in dem Laminat enthalten ist, konnen Zusatze, wie ein Antioxidations- 
mittel und weiter ein Antistatikmittel, Witterungsbestandigkeitsmittel, UV-Absorptionsmittel, Gleitmittel, Farbmittel, 
Dispergiermittel und dgl; Fullstoffe, wie Giasfaser, Kohlenstoffaser, Metallfaser, Glasperlen, Asbest, Glimmer, Calci- 
umcarbonat, Kaliumtitanatwhisker, Talkum, Aramidfaser, Bariumsulfat, Glasflocken, Fiuorharz: und dgl.; und andere 
kautschukartige Polymere oder thermoplastische Harze und dgl. geeigneterweise als zusatzliche Bestandteile zugegeben 

25 werden. 

Die Copolymermasse auf Olefinbasis, die in dem Laminat enthalten ist, kann auch einer Vulkanisarion, wie Schwefel- 
vulkanisation, Pcroxidvulkanisation, Mctallionvulkanisation, Silanvulkanisation, Harzvulkanisation und dgl., mit cincm 
herkommlich bekannten Verfahren unterzogen werden. 

Zum Erhalt der Copolymermasse auf Olefinbasis, die in dem Laminat gemaB der vorliegenden Erfindung enthalten ist, 
30 konnen die vorstehend beschriebenen Bestandteile vorteilhafterweise unter Verwendung einer ublichen Knetvorrich- 
tung, zum Beispiel einem Doppelschneckenextruder und dgl., geknetet und einem Laminierungsverfahren unterzogen 
werden. 

Der Bestandteil (1) ist ein thermoplastisches Polyamidelastomer. 

Das thermoplastische Polyamidelastomer ist ein Polyamidblockcopolymer und weist in seiner Polymerkette ein kri- 

35 stallines Segment (S-A) mit einem hohen Schmelzpunkt, die eine aliphatische Polyamideinheit umfaBt, und ein Polymer- 
segment (S-B) mit niedrigem Schmelzpunkt auf, das eine aliphatische Polyethereinheit umfaBt. 

Die aliphatische Polyamideinheit des kristallinen Segments (S-A) mit hohem Schmelzpunkt, das ein in dem Elastomer 
verwendetes hartes Segment ist, wird aus einem Lactam oder einer Aminosaure, von denen die Kohlenwasserstoffkette 4 
bis 14 Kohlenstoffatome aufweist, oder einem Kondensationsprodukt einer Dicarbonsaure mit einem Diamin und einer 

40 Dicarbonsaure gebiidet. Unter ihnen schlieBt der Lactarnbestandteil Caprolactam, Lauryllactam, Undecalactam, Dode- 
calactam oder dgl. ein und ist vorzugsweise Caprolactam oder Lauryllactam. Der Aminosaurebestandteil ist z. B. 11- 
Aminoundecansaure, 12-Aminododecansaure oder dgl. 

Als in dem Kondensationsprodukt einer Dicarbonsaure mit einem Diamin verwendete Dicarbonsaure werden z. B. 
Adipinsaure, Azelainsaure, Sebacinsaure, 1,12-Dodecandisaure und dgl. aufgeflihrt und als Diamin z. B. Hexamethylen- 

45 diamin, Nonamethylendiamin und dgl. aufgeflihrt. Das Kondensationsprodukt ist vorzugsweise ein Kondensationspro- 
dukt von Adipinsaure mit Hexamethylendiamin. Die vorstehend beschriebene Dicarbonsaure ist zum Erhalt eines Poly- 
amins mit einer Carbonsaure am Ende erforderlich und ist eine aliphatische Dicarbonsaure mit 4 bis 20 Kohlenstoff- 
atomen, zum Beispiel Bernsteinsaure, Adipinsaure, Suberinsaure, Azelainsaure, Sebacinsaure, Undecansaure, Dodecan- 
saure oder dgl., und vorzugsweise Adipinsaure. Das durchschnittliche Molekulargewicht des aliphatischen Polyamids 

50 betragt ublicherweise 300 bis 15 000, vorzugsweise 800 bis 5000. 

Die aliphatische Polyethereinheit, die das Polymersegment (S-B) mit niedrigem Schmelzpunkt bildet, das ein weiches 
Segment ist, wird aus einem Polyalkyienglycol mit einem Zahlenmittel des Molekulargewichts im Bereich von 200 bis 
6000 gebiidet. Beziiglich dieses Polyalkylenglycols werden zum Beispiel PolyethylenglycoL Polypropylenglycol, Poly- 
tetramethylenglycol, Polyethylenglycol-Polypropylenglycol-Blockcopolymer und dgl. aufgefuhrt, und insbesondere ist 

55 Polytetramethylenglycol bevorzugt. Diese konnen selbstverstandlich allein und auch als Gemisch verwendet werden, mit 
der MaBgabe, daB das Verhaltnis der Zahl der Kohlenstoffatome zur Zahl der Sauerstoffatome etwa 2.0 bis 4.5 betragt. 
Beziiglich des Gewichtsverhaltnisses des kristallinen Segments (S-A) mit hohem Schmelzpunkt und des Polymerseg- 
ments (S-B) mit niedrigem Schmelzpunkt, betragt die Menge des Segments (S-A) etwa 10 bis 90 Gew.-%, vorzugsweise 
etwa 20 bis 80 Gew.-%, und die Menge des Segments (S-B) etwa 10 bis 90 Gew.-%, vorzugsweise etwa 20 bis 80 Gew.- 

60 %. 

Als thermoplastisches Polyamidelastomer (1) konnen entsprechende im Handel erhaltliche Produkte verwendet wer- 
den. 

Der Bestandteil (m) ist ein eine funktionelle Gruppe enthaltendes Polyolefin. 

Der Bestandteil (m) ist eine eine funktionelle Gruppe enthaltende Polyolefinhaftschicht. 
65 Das eine funktionelle Gruppe enthaltende Polyolefin wird durch Modifizieren eines Harzes oder Kautschuks auf Po- 
lyolefinbasis mit einer funkttonellen Gruppe erhalten. Das Harz oder der Kautschuk auf Polyolefinbasis ist ein Harz oder 
Kautschuk, erhalten durch Polymerisieren eines a-Olefins als Hauptbestandteil. Als a-Olefin werden Ethylen, Propylen, 
1-Buten, 4-Methyl-l-buten, 4-Methyl-l-penten und ein Gemisch davon aufgefuhrt, und Ethylen und Propylen sind be- 
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vorzugt. Als Kautschuk werden Ethylen-Propylen-Kautschuk und Ethylen-Propylen-Dienkautschuk aufgefuhrt. 

Als funktionelle Gruppe werden ungesattigte Carbonsauren, ungesattigte Carbonsaurederivate und dgl. aufgefuhrt, 
und spezielle Beispiele dieser eine funktionelle Gruppe enthaltenden Verbindung schlieBen Maleinsaure, Fumarsaure, 
Itaconsaure, Citraconsaure, Allylbernsteinsaure, Maieinsaureanhydrid, Fumarsaureanhydrid, Itaconsaureanhydrid und 
dgl. ein, und Maieinsaureanhydrid ist bevorzugl. 5 

Fiir das Modi fizierungs verfahren wird die vorstehend beschriebene eine funktionelle Gruppe enthaltende Verbindung 
auf ein Harz oder einen Kautschuk auf Poly olefin basis in einem alkylarornatischen Kohlenwasserstofflosungsniittel un- 
ter Verwendung- eines Radikalinitiators bei einer Temperatur von etwa 115°C oder mehr gepfropft, oder eine auBerst 
kleine JVlenge eines Alkylperoxids, vorzugsweise eines aliphatischen bifunktionellen Peroxids, eine eine funktionelle 
Gruppe enthaltende Verbindung und ein Harz und/oder Kautschuk auf Poiyolefinbasis werden bei einer Temperatur von 10 
etwa 200°C oder mehr oder dgl. geknetet. 

Spezielle Beispiele des eine funktionelle Gruppe enthaltenden Polyolefins schlieBen ein mit Maieinsaureanhydrid mo- 
difiziert.es LDPR (Polyethylen geringer Dichte), ein mil Maieinsaureanhydrid modi.fiziert.es HDPR (Polyethylen hoher 
Dichte), ein mit Maieinsaureanhydrid modifiziertes LLDPE (lineares Polyethylen geringer Dichte), ein mit Maieinsau- 
reanhydrid modifiziertes EVA (Ethylen-Vinylacetat-Copolyrner), ein mit Maieinsaureanhydrid modifiziertes PP (Poly- 15 
propylen), ein Ethylen-Acrylat-Maleinsaureanhydrid-Terpolymer und dgl. ein, und ein mit Maieinsaureanhydrid modifi- 
ziertes LLDPE ist bevorzugt. - 

Als das eine funktionelle Gruppe enthaltende Polyolefin (in) konnen entsprechende im Handel erhaltliche Produkte 

verwendet werden. 

Das Laminat mit ausgezeichneter Gasdurchlassigkeit, Hitzebestandigkeit und Transparenz, das ausreichende Bieg- 20 
samkeit ohne Verwendung eines Weichmachers zeigt, der ein Grund des Ausblutens wird, ist ein Laminat, erhalten durch 
Laminieren einer Schicht, die eine Copolymermasse auf Olefinbasis urnfaBt, die den Bestandteil (a) und den Bestandteii 
(b) enthalt, und einer Schicht, die das thermoplastische Polyamidelastomer (I) urnfaBt, uber die eine funktionelle Gruppe 
enthaltende Polyolefinhaftschicht (in). 

Als Verf ahren zum Erhalt des Laminats werden ein Coextrusionsverfahren unter Verwendung einer Vorrichtung, in der 25 
die Schichten jeweils in getrennten Exlrudern geschmolzen werden und drei SchichLen durch einen Wiirfel kombiniert 
werden, der gemcinsam an den fuhrenden Endcn der Vorrichtungcn gchaltcn wird, ein sogenanntes Laminicrungsvcrfah- 
ren, bei dem die Schicht (1) und die Haftschicht (m) vorher unter geschmolzenen Bedingungen auf eine Platte oder Folie, 
hergestellt mit einem Coextrusionsverfahren unter Schmelzen und Extrudieren der Schicht der Copolymermasse auf 
Olefinbasis gepreBt werden, ein Verfahren, bei dem vorher hergestellte Schichten oder Folien erhitzt und gepreBt werden, 30 
sowie andere Verfahren aufgefuhrt. Unter ihnen wird ein Coextrusionsverfahren in bezug auf die Verarbeitbarkeit geeig- 
neterweise verwendet. 

Weiter kann ein Bearbeiten, wie Streichen, Beschichten und dgl., bei der Herstellung des Laminats ebenfalls durchge- 
fuhrt werden. 

Die Coextrusionstemperaturen sind Temperaturen, bei denen alle zu mischenden Bestandteile geschmolzen sind, und 35 
sie liegen ublicherweise im Bereich von etwa 180 bis 250°C, vorzugsweise etwa 180 bis 230°C. Wenn vorher herge- 
stellte Schichten oder Folien erhitzt und gepreBt werden, betragt die Erhitzungstemperatur etwa 70 bis 150°C, vorzugs- 
weise etwa 80 bis 140°C, und der Druck etwa 1 bis 10 kg/cm 2 , vorzugsweise etwa 2 bis 8 kg/cm 2 . Die Dicke der Schich- 
ten im Laminat wird geeigneterweise abhangig von der Verwendung gewahlt und die Dicke der Copolymermasse auf 
Olefinbasis betragt ublicherweise etwa 40 bis 900 urn, vorzugsweise etwa 40 bis 800 um, die Dicke der Schicht (1) ub- 40 
licherweise etwa 1 bis 900 um, vorzugsweise etwa 2 bis 800 urn, die Dicke der Haftschicht (in) ublicherweise etwa 1 bis 
900 um, vorzugsweise etwa 2 bis 800 pm, und die gesamte Dicke des Laminats ublicherweise etwa 50 bis 1000 um, vor- 
zugsweise etwa 50 bis 900 um. 

Das erfindungsgemaBe Laminat, das ausgezeichnete Gasdurchlassigkeit, Hitzebestandigkeit und Transparenz aufweist 
und ausreichende Biegsamkeit ohne Verwendung eines Weichmachers zeigt, der die Ursache des Ausblutens ist, kann 45 
optimal bei Platten, wie ein Tablett fiir Fleisch und frischen Fisch, Verpackung fur Obst und Gemuse, Behalter fiir gefro- 
rene Nahrung und dgl; Folien, wie Nahrungs verpackung, tagliche ailgemeine Verkaufs verpackung, Verpackung von In- 
dustriematerial, verschiedene Kautschukprodukte, Harzprodukt, Kleidung, Laminat von z. B. Lederprodukten und dgl., 
fur Windeln verwendetes Dehnungsband und dgl.; Schlauch, Rohr, Riernen und dgl.; Schuhe, wie Sportschuhe, Freizeit- 
schuhe, Modesandalen, Lederschuhe und dgl.; elektrische Haushaltsgerate, wie Fernsehgerat, Stereoanlage, Waschma- 50 
schine und dgl.; Kraftfahrzeuginnen- und -auBenteile, wie StoBstangenteile, Kernfullungen, Seitendichtungen und dgl.; 
Vermischmaterialien fur Asphalt, wie StraBenbelag, wasserdichte Platten, Rohrleitungsbeschichtungen und dgl.; andere 
tagliche Giiter, Freizeitartikel, Spielzeug, Industriematerialien und dgl. angewandt werden. 

Wenn von der Copolymermasse auf Olefinbasis, die charakteristisch die Bestandteile (a) und (b) enthalt, verlangt wird, 
daB sie ausgezeichnete mechanische Festigkeit, Elastizitatsruckgewinnungseigenschaft und Biegsamkeit aufweist, ist sie 55 
vorzugsweise eine Copolymermasse auf Olefinbasis, die durch dynamische thermische Behandlung eines Gemisches, 
das etwa 5 bis 95 Gew.-% des Bestandteils (a) und etwa 5 bis 95 Gew.-% des Bestandteils (b) enthalt, in Gegenwart eines 
Vernetzungsmittels erhalten wird. Die Masse enthalt vorzugsweise etwa 10 bis 90 Gew.-% des Bestandteils (a) und etwa 
10 bis 90 Gew.-% des Bestandteils (b). 

Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis mit. ausgezeichneter mechanischer Festigkeit, Flastizitats- 60 
ruckgewinnungseigenschaft und Biegsamkeit ist ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten durch Copolymerisadon von 
zwei oder mehreren Olefinen, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Koh- 
lenstoffatomen und die Gesamtzahi der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt. 

Es ist erforderlich, daB die Gesamtzahi der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt. Wenn 
Olefine so gewahlt werden, daB die Gesamtzahi der Kohlenstoffatome geringer als 6 ist, weist ein geformter Gegenstand, 65 
der unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine geringe Biegsamkeit auf. 

Die a-Olefine mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und Kombinationen davon schlieBen die fur den Bestandteii (a) be- 
schriebenen ein. 

27 
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Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis ist vorzugsweise ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten 
durch Copolymerisation eines cyclischen Olefins und zwei oder mehrere Olefine, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus 
Ethylen, Propylen und a-Olefinen mil 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausge- 
wahlten Olefine 6 oder mehr betragt. Hier sind die vorstehend beschriebenen "zwei oder mehreren Olefine" und das "cy- 
5 clische Olefin" voneinander verschiedene Einheiten. 

Die bevorzugten cyclischen Olefine schlieBen die fur den Bestandteil fa) beschriebenen ein. 

Der Gehalt des cyclischen Olefins im Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis betragt vorzugsweise 
etwa 0.01 bis 20 mol.-%, starker bevorzugt etwa 0.05 bis 15 mol.-%, noch starker bevorzugt etwa 0.1 bis 10 mol.-% und 
insbesondere bevorzugt etwa 0.15 bis 5 mol.-%. Wenn der Gehalt des cyclischen Olefins zu gering ist, kann ein geformter 
10 Gegenstand. der unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine schlechte mecha- 
nische Festigkeit und Elastizitatsriickgewinnungseigenschaft aufweisen, ahnlich kann, wenn der Gehalt des cyclischen 
Olefins zu hoch ist, das Verhaltnis zwischen mechanischer Festigkeit und Biegsamkeit eines geformten Gegenstandes, 
der unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, unausgewogen sein. 

Als Olefin im Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis konnen Propylen oder Ethylen und Propylen 
15 darin enthalten sein. 

Der Gehalt an Ethylen als Olefin im Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis betragt vorzugsweise etwa 
90 mol.-% oder weniger, starker bevorzugt etwa 80 mol.-% oder weniger, noch starker bevorzugt etwa 70 mol.-% oder 
weniger, insbesondere bevorzugt etwa 60 mol.-% oder weniger und am starksten bevorzugt etwa 50 mol.-% oder weni- 
ger, um eine Verbesserung der Biegsamkeit. der Copolymermasse auf Olefinbasis zu bewirken. Wenn der Gehalt nicht in- 
20 nerhalb des vorstehend beschriebenen Bereichs liegt, kann das Copolymer auf Olefinbasis einen von einer Methylenkette 
abgeleiteten Kristall enthalten und ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener ge- 
formter Gegenstand kann eine geringe Biegsamkeit aufweisen. 

Andererseits betragt, wenn Niedertemperaturbestandigkeit insbesondere erforderlich ist, der Gehalt an Propylen im 
Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis vorzugsweise etwa 90 mol.-% oder weniger, starker bevorzugt 
25 etwa 80 mol.-% oder weniger, noch starker bevorzugt etwa 70 mol.-% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 60 
iiiol.-% oder weniger und am starksten bevorzugt etwa 50 mol.-% oder weniger. Wenn der Gehalt nicht innerhalb des 
vorstehend beschriebenen Bereichs liegt, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis er- 
haltener geformter Gegenstand eine geringe Schlagfestigkeit bei niedrigeren Temperaturen aufweisen. 
Vorzugsweise erfullt der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis die folgende Formel: 

30 

[y/(x+y)] > 0.2, 
starker bevorzugt die Formel: 
35 [y/(x+y)] > 0.3, 

noch starker bevorzugt die Formel: 
[y/(x+y)] > 0.4, 

40 

und insbesondere bevorzugt die Formel: 
[y/(x+y)] > 0.5 

45 (wobei x den Gehalt (mol.-%) von Ethylen im Bestandteil (a) darstellt und y den Gehalt (mol.-%) der a-Olefine mit 4 bis 
20 Kohlenstoffatomen im Bestandteil (a) darstellt). 

Wenn die vorstehend beschriebene Formel nicht erfullt wird, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymer- 
masse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen. 

Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis weist eine Grenzviskositat [T|], gemessen unter Verwen- 
50 dung von Tetralin als Losungsmittel bei einer Temperatur von 135°C, von vorzugsweise etwa 0.3 bis 10, starker bevor- 
zugt etwa 0.5 bis 7, noch starker bevorzugt etwa 0.7 bis 5 auf. Wenn die Grenzviskositat zu gering ist, kann ein unter Ver- 
wendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe mechanische 
Festigkeit aufweisen. Andererseits kann, wenn die Grenzviskositat zu hoch ist, ein unter Verwendung der erhaltenen Co- 
polymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen. Das Verfahren zum 
55 Messen der Grenzviskositat [r\] ist das gleiche wie das fur den Bestandteil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis weist vorzugsweise eine Molekulargewichtsverteilung 
(Mw/Mn), gemessen mit Gelpermeationschromatographie (GPC), von 3 oder weniger auf. Wenn die Molekularge- 
wichtsverteilung zu breit ist, kann, wenn das Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copolymermasse 
auf Olefinbasis eine geringe Biegsamkeit aufweisen. Das Verfahren zum Messen der Molekulargewichtsverteilung ist 
60 das gleiche wie das fur Bestandteil (a) beschriebene. 

Vorzugsweise weist der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis weder einen Peak von 1 J/g oder mehr, 
bezogen auf das Schmelzen eines Kristalls, noch einen Peak von 1 J/g oder mehr, bezogen auf die Kristallisation, beim 
Messen mit Differentialscanningkalorimetrie (DSC) auf. Wenn ein solcher Peak vorhanden ist, kann ein unter Verwen- 
dung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit auf- 
65 weisen. Das MeB verfahren mit Differentialscanningkalorimetrie ist das gleiche wie das fur Bestandteil (a) beschriebene. 
Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis kann unter Verwendung eines bekannten Ziegler-Natta- 
Katalysators oder Katalysators auf Metallocenbasis hergestellt werden. Ein Katalysator auf Metallocenbasis wird bevor- 
zugt verwendet, da ein Copolymer mit hohem Molekulargewicht, enger Molekulargewichtsverteilung und enger Zusam- 
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mensetzungsverteilung erhalten wird. Als Katalysator auf Metallocenbasis konnen Komplexe eines Ubergangsmetalls 
der Gruppe IVA bis Gruppe VIA des Periodensystems aufgefuhrt werden, die mindestens ein Cyclopentadienylgeriist 
enthalten. Als spezielles Beispiel des Katalysators auf Metallocenbasis konnen zum Beispiel die in JP-A-9- 12635 und 9- 
151205 beschriebenen Katalysatoren auf Metallocenbasis aufgefuhrt werden, auf die hier vollstandig Bezug genommen 
wird. 5 

Insbesondere ist im Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis bevorzugt, daB die Konfiguration von Pro- 
pylen und/oder der a-Olefinseitenkette mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen ataktische Struktur aufweist. Wenn sie keine 
ataktische Struktur aufweist, kann, wenn das Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copolymermasse 
auf Olefinbasis eine geringe Biegsamkeit aufweisen. Urn ataktische Stereoregularitat im Copolymer bereitzustellen, kon- 
nen zwei oder mehrere Olefine, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 10 
Kohlenstoffatomen und die Cesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt. und ein cy- 
clisches Olefin in Gegenwart eines Komplexes eines Ubergangsmetalls der Gruppe IVA bis Gruppe VIA im Perioden sy- 
stem, der mindestens ein Cyclopentadienylgeriist enthalt und nicht stereospezifische Struktur aufweist, zur Herstellung 
des Copolymers copolymerisiert werden. Der Komplex eines Ubergangsmetalls mit einer nicht stereospezifischen Struk- 
tur bedeutet einen Komplex, der weder Cs-Antipode noch Cn-Antipode umfafit (n stellt eine ganze Zahl von I oder mehr 15 
dar). 

Weiter kann der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis optimal durch Copolymerisation von zwei 
oder mehreren Olefinen, wobei die Olefine aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen aus- 
gewahlt sind und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und eines cycli- 
schen Olefins in Gegenwart eines Katalysators zur Olefinpolymerisation, bestehend aus Bestandteil (A), (B) und/oder 20 
(C), der fiir Bestandteil (a) beschrieben ist, hergestellt werden. 

Spezielle Beispiele, verwendete Mengen und Verfahren zur Verwendung der Bestandteile (A), (B) und (C) schlieGen 
jene fiir den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 

Wenn die Menge des Bestandteils (a) zu gering ist (die Menge des Bestandteils (b) zu hoch ist), weist die erhaltene Co- 
polymermasse auf Olefinbasis eine geringe Biegsamkeit und Elastizitatsruckgewinnungseigenschaft auf. Andererseits 25 
weist, wenn die Menge des Bestandteils (a) zu hoch ist (die Menge des BesLandteils (b) zu gering ist) die erhaltene Co- 
polymermasse auf Olefinbasis cine geringe mcchanischc Fcstigkcit auf. 

Die Copolymermasse auf Olefinbasis kann eine Copolymermasse auf Olefinbasis sein, erhalten durch dynamische 
thermische Behandlung eines Gemisches, das etwa 10 bis 900 Gew.-Teiie des folgenden Bestandteils (f-1) pro 100 Gew.- 
Teile der Gesamtmenge des Bestandteils (a) und des Bestandteils (b) enthalt, in Gegenwart eines Vernetzungsmittels. 30 

(f-1): statistischer Copolymerkautschuk aus Ethylen-Propylen (und nichtkonjugiertem Dien) 

Der Bestandteil (f-1) ist ein statistischer Copolymerkautschuk aus Ethylen-Propylen (und nichtkonjugiertem Dien) 
und schlieBt statistischen Ethylen-Propylen-Copolymerkautschuk und statistischen Copolymerkautschuk aus Ethylen, 35 
Propylen und nichtkonjugiertem Dien ein. 

Spezielle Bespieie des nicht konjugierten Diens schlieBen Dicyclopentadien, Tricyclopentadien, 5-Methyl-2,5-norbor- 
nadien, 5-Methylen-2-norbomen, 5-Ethyliden-2-norbornen, 5-Isopropenyl-2-norbornen, 5-Isopropyliden-2-norbomen, 
5-(l-Butenyl)-2-norbornen, Cyclooctadien, Vinylcyclohexen, 1,5,9-Cyclododecatrien, 1,4-Hexadien, 1 ,6-9ctadien, 1,7- 
Octadien, 1,8-Nonadien, 1,9-Decadien, 3,6-Dimethyl-l,7-octadien und dgl. ein. Vorzugsweise werden 5-Ethyliden-2- 40 
norbornen und Dicyclopentadien aufgefuhrt. 

Das vorstehend beschriebene Copolymer kann das mit einer funktioneilen Gruppe modifizierte sein und kann mit einer 
ungesattigten Verbindung mit mindestens einer funktioneilen Gruppe, ausgewahlt aus einer Saureanhydridgruppe, Carb- 
oxylgruppe, Hydroxylgmppe, Aminogruppe, Isocyanatgruppe und Epoxygruppe, unter Verwendung z. B. eines Extru- 
ders und dgl. modifiziert werden. 45 

Der Ethylengehalt des Bestandteils (f-1) betragt vorzugsweise weniger als etwa 90 mol.-%, starker bevorzugt etwa 50 
bis 85 mol.-%. Wenn der Ethylengehalt zu hoch ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Ole- 
finbasis erhaltener geformter Gegenstand eine schlechte Biegsamkeit aufweisen. Andererseits kann, wenn der Ethylen- 
gehalt zu gering ist, ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegen- 
stand eine schlechte mechanische Festigkeit aufweisen. 50 

Wenn der Bestandteil (f-1) ein nichtkonjugiertesDien enthalt, betragt der Gehaltdes nichtkonjugierten Diens vorzugs- 
weise etwa 0. 1 bis 5 rnol.-%. Wenn der Gehalt des nichtkonjugierten Diens zu hoch ist, kann das Verhaltnis zwischen Fe- 
stigkeit und Biegsamkeit eines unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltenen geformten 
Gegenstandes unausgewogen sein. 

Der Bestandteil (f-l) ist vorzugsweise der, der eine Mooney-Viskositat ML 1+4 (100°C) von etwa 3 bis 120 und eine 55 
Molekulargewichtsverteilung Mw/Mn von etwa 1.3 bis 10 aufweist (wobei Mw das Gewichtsmittel des Molekularge- 
wichts darstellt). Wenn die Mooney-Viskositat zu gering ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse 
auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Festigkeit aufweisen, andererseits kann, wenn die Moo- 
ney-Viskositat zu hoch ist, ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter 
Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen. Wenn Mw/Mn zu gering ist, kann die erhaltene Copolymermasse auf 60 
Olefinbasis eine schlechte Verarbeitbarkeit aufweisen, andererseits kann, wenn Mw/Mn zu hoch ist, ein unter Verwen- 
dung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine schlechte Biegsamkeit auf- 
weisen. 

Der Bestandteil (f-1) wird durch Copolymerisieren von Ethylen und Propylen oder einem nichtkonjugierten Dien un- 
ter Verwendung von zum Beispiel einem Katalysator des Ziegler-Natta-T>ps oder dem vorstehend beschriebenen Metal- 65 
locenkatalysator erhalten. 

Als Bestandteil (f-1) konnen entsprechende im Handel erhaltliche Produkte verwendet werden. 

Die verwendete Menge des Bestandteils (f- 1) betragt 10 bis 900 Gew.-Teile, pro 100 Gew.-Teile der ( jesarntmenge des 
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Bestandteils (a) und des Bestandteils (b). Wenn die Menge des Bestandteils (f-1) zu gering ist, kann die erhaltene Copo- 
lymermasse auf Olefinbasis eine geringe Elastizitatsruckgewinnungseigenschaft und Biegsamkeit aufweisen, anderer- 
seits kann, wenn die Menge des Bestandteils (f-1) zu hoch ist, die erhaltene Copolymermassen auf Olefinbasis eine ge- 
ringe mechanische Festigkeit aufweisen. 
5 Die Copolymerniasse auf Olefinbasis mit ausgezeichneter mechanise her Festigkeit, Elastizitatsruckgewinnungseigen- 
schaft und Biegsamkeit kann eine Copolymerniasse auf Olefinbasis sein, die durch dynamische thermische Behandlung 
eines Gemisches erhalten wird, das 1 bis 200 Gew.-Teile des folgenden Bestandteils (n) pro 100 Gew.-Teile der Gesamt- 
menge des Bestandteils (a) und des Bestandteils (b) in Gegenwart eines Vernetzungsmittels enthalt. 

to (n): Weichmacher auf Mineralolbasis. 

Als Weichmacher auf Mineralolbasis (n) konnen zum Beispiel Naphthenol, Parafrlnol und dgl. aufgefuhrt werden. 

Die verwendete Menge des Bestandteils (n) betragt 1 bis 200 Gew.-Teile, vorzugsweise 2 bis 50 Gew.-Teile, pro 
100 Gew.-Teile der Gesamtmenge der Bestandteile (a), (b) und (f-1). Wenn die Menge des Bestandteils (n) zu gering ist, 
15 kann die erhaltene Copolymerniasse auf Olefinbasis eine geringe Biegsamkeit aufweisen, andererseits kann, wenn die 
Menge des Bestandteils (n) zu hoch ist, die erhaltene Copolymerniasse auf Olefinbasis eine geringe mechanische Festig- 
keit aufweisen. 

In der Copolymerniasse auf Olefinbasis konnen Zusatze, wie ein Antioxidationsmittel, Antistatikmittel, Witterungsbe- 
standigkeitsmittel, UV-Absorptionsmittel, Gleitmittel, Farbrnittel, Dispergierrnittel und dgl.; Farbmittel, wie RuB und 
20 dgl.; und andere kautschukartige Polymere oder thermopiastische Harze und dgl. geeigneterweise als zusatzliche Be- 
standteile, zusatzlich zu den vorstehend beschriebenen Bestandteilen, zugegeben werden. 

Als Verfahren der dynamischen thermischen Behandlung in Gegenwart eines Vernetzungsmittels der wesentlichen Be- 
standteile (a) und (b), der Bestandteile (f-1) und (n), die bei Bedarf verwendete Bestandteile sind, und der geeigneter- 
weise zusatzlich in der Copolymermasse auf Olefinbasis verwendeten Bestandteile werden folgende Verfahren aufge- 
25 fuhrt. 

Hcrstcllungsvcrfahrcn 1 

1 . Die Bestandteile (a) und (b) und die Bestandteile (f-1) und (n), die bei Bedarf verwendete Bestandteile sind, wer- 
30 den geknetet, bis alle Bestandteile bei einer Temperatur (ublicherweise etwa 120 bis 200°C) gemischt sind, bei der 

der Bestandteil (b) geschmolzen ist. 

2. Ein Vernetzungsmittel und gegebenenfalls ein Vernetzungshilfsmittel werden zugegeben und das Gemisch auf 
eine Temperatur eingestellt oder erwarrnt, bei der eine Vernetzungsreaktion auftritt, und eine dynamische thermi- 
sche Behandlung durchgefuhrt. 

35 

Die verschiedenen zusatzlichen Bestandteile und dgl. konnen zu jedem Zeitpunkt wahrend der Verfahren 1 und 2 oder 
nach Beendigung des gesamten Verfahrens zugegeben werden. 

Herstellungsverfahren 2 

40 

1. Die Bestandteile (a) und (b), die Bestandteile (f-1) und (n), die bei Bedarf verwendet werden, das \fernetzungs- 
mittel und gegebenenfalls ein Vernetzungshilfsmittel werden geknetet, bis alle Bestandteile gleichmaBig bei einer 
Temperatur (ublicherweise von etwa 120 bis 170°C) gemischt sind, bei der der Bestandteil (b) geschmolzen ist und 
eine Vernetzungsreaktion nicht auftritt. 
45 2. Das Gemisch wird auf eine Temperatur, bei der eine Vernetzungsreaktion auftritt, eingestellt oder erhitzt, und 

eine dynamische thermische Behandlung durchgefuhrt. 

Verschiedene zusatzliche Bestandteile und dgl. konnen zu jedem Zeitpunkt wahrend der Verfahren 1 und 2 oder nach 
Beendigung des gesamten Verfahrens zugegeben werden. 
50 Obwohi die Herstellungs verfahren 1 und 2 in getrennte Stadien aufgeteilt werden, besteht kein Bedarf, eine Probe 
nach Beendigung jedes Stadiums herauszunehmen, und die getrennten Stadien konnen kontinuierlich durchgefuhrt wer- 
den. Weiter kann auch ein mehrfach aufgeteiltes Knetverfahren angewendet werden, bei dem ein Teil der aufbauenden 
Bestandteile geknetet wird, dann die restlichen aufbauenden Bestandteile zugegeben werden und das Kneten fortgesetzt 
wird. 

55 Als Verfahren zur Herstellung der Copolymermasse auf Olefinbasis ist entweder das Herstellungsverfahren 1 oder 2 
bevorzugt. Als Apparatur zur Herstellung der Copolymermasse auf Olefinbasis kann eine Knetvorrichtung des geschlos- 
senen Typs, wie eine Waizenmuhle, ein Banbury-Mischer, Knetwerk und dgl, oder ein Einschneckenextruder, Doppel- 
schneckenextruder und dgl., die ublicherweise in der Kautschuk- und Ilarzindustrie Einsatz finden, verwendet werden, 
und sie sind nicht besonders beschrankt, um das vorstehend beschriebene Herstellungsverfahren durchzufuhren. 

60 Als Vernetzungsmittel konnen die ublicherweise zur Vulkanisation von Kautschuk auf Olefinbasis verwendeten Ver- 
netzungsmittel verwendet werden. Unter ihnen sind organische Peroxide oder Vernetzungsmittel auf Phenolharzbasis be- 
vorzugt. Beispiele des organischen Peroxids schlieBen Dicumylperoxid, Di-tert-butylperoxid, 2,5-Dirnethyl-2,5-di-(tert- 
butylperoxy)hexan, 2,5-Dimethyl-di-(tert-butyiperoxy)hexin-3,l,3-bis(tert-butylperoxyisopropyl)benzol, l,l-Bis(tert- 
butylperoxy)-3,3,5-trimethylcyciohexan, n-Butyl4,4-bis(tert-butylperoxid)pivalat, Benzoyloxid, p-Chlorbenzoylper- 

65 oxid, 2,4-Dicyclobenzoyiperoxid, tert-Butylperoxybenzoat, tert-Butylperoxyisopropylcarbonat, Diacetylperoxid, Lau- 
roylperoxid, tert-Butylperoxid und dgl. ein. Unter diesen organischen Peroxiden sind organische Peroxide bevorzugt, die 
die Zersetzung nach Dispersion des Kautschuk- und Harzbestandteils initiieren, und bevorzugte Beispiele schlieBen 2,5- 
Dimethyl-2,5-di(tert-butylperoxy)-hexin-3,2,5-dimethyl-2,5-di(tert-butylperoxy)hexan und l,3-Bis(tert-butylperoxyiso- 
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propyl)benzol ein, unci 2,5-Dimethyl-2,5-di(tert-butylperoxy)hexin-3 mil hoher Zersetzungstemperatur ist am starksten 
bevorzugt. Die verwendete Menge dieser organischen Peroxide belragt etwa 0.02 bis 1.5 Gew.-Teile, vorzugsweise etwa 
0.05 bis 1 .0 Gew.-Teile, bezogen auf 100 Gew.-Teile der Gesaint menge des Bestandteils (a) und des Bestandteils (b). 
Wenn die Menge der organischen Peroxide zu gering ist, kann die erhaltene Copolymermasse auf Olefinbasis eine ge- 
ringe Elastizitatsriickgewinnungseigenschaft aufweisen, ahnlich kann, wenn die Menge der organischen Peroxide zu 5 
hoch ist, die erhaltene Copolymermasse auf Olefinbasis eine schlechte Biegsamkeit besitzen. 

In der Copolymermasse auf Olefinbasis kann, wenn ein geeignetes Vernetzungshilfsmittel zusammen mil dem vorste- 
hend beschriebenen Vernetzungsmittel des Peroxidtyps zugegeben wird, eine gleichmaBige und maBige Vernetzungsre- 
aktion erwartet werden. Als Vernetzungshilfsmittel konnen zum Beispiel Schwefel, p-Chinondioxim, p,p'-Diben- 
zoylchlnondioxim. Ethylenglycoldimethacrylat, Diethylenglycoldimethacrylat, Triethylenglycoldimethacrylat, Tetra- 10 
ethylendimethacrylat, Polyethylenglycoldimethacrylat, Trimethylolpropantrimethacrylat, Diallylphthalat, Tetraallyloxy- 
ethan, Triallylisocyanurat, N,N'-m-Phenylenbismaleinimid, Maleinsaureanhydrid, Divinylbenzol, Zinkdiacrylat, Zinkdi- 
methacrylat und dgl. aufgefuhrt werden. Unter ihnen werden N,N'-m-Phenylenbismaleinimid, p,p'-Dibenzoylchinondi- 
oxim, Divinylbenzol und Triallylisocyanurat vorzugsweise verwendet. Weiter kann N,N-m-Phenylenbismaleinimid bei 
Bedarf auch allein als Vernetzungsmittel verwendet werden. Die verwendete Menge dieser Vernetzungshilfsmittel be- 15 
tragt iiblicherweise etwa 0.05 bis 3 Gew.-Teile, vorzugsweise etwa 0.2 bis 2 Gew.-Teile, bezogen auf 100 Gew.-Teile der 
Gesamtmenge des Bestandteils (a) und des Bestandteils (b). Wenn die Menge der Vernetzungshilfsmittel zu gering ist, 
kann die erhaltene Copolymermasse auf Olefinbasis eine geringe Vernetzungseffizienz fur dynainische Vulkanisierung 
aufweisen, ahnlich kann, wenn die Menge der Vernetzungshilfsmittel zu hoch ist, die erhaltene Copolymermasse auf 
Olefinbasis eine geringe Biegsamkeit und schlechte rnechanische physikalische Eigenschaften besitzen. 20 

Das Vernetzungsmittel auf Phenolharzbasis wird durch die folgende allgemeine Formel wiedergegeben: 
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in der n ein ganze Zahl von 0 bis 10 ist, X eine Hydroxylgruppe oder ein Halogenatom ist und R ein gesattigter Kohlen- 35 
wasserstoffrest mit 1 bis 15 Kohlenstoffatomen ist. Verbindungen der vorstehend beschriebenen allgemeinen Formel 
werden allgemein als Vernetzungsmittel fiir Kautschuk verwendet, wie zum Beispiel im US-Patent Nr. 3,287,440 und 
3,709,840 beschrieben, auf die hier volistandig Bezug genommen wird. Diese Vernetzungsmittel werden durch Polykon- 
densation eines substituierten Phenols mit einem Aldehyd in Gegenwart eines alkalischen Katalysators erhalten. Das 
Vernetzungsmittel kann allein verwendet werden, und zum Einstellen der Vernetzungsgeschwindigkeit kann ein Vernet- 40 
zungsbeschleuniger auch zusammen damit verwendet werden. Als Vernetzungsbeschleuniger konnen Metallhalogenide, 
wie Zinn(II)-chlorid, Eisen(III)-chlorid und dgL, und organische halogenierte Verbindungen, wie chloriertes Polyetby- 
len, Butylbromidkautschuk, Chioroprenkautschuk und dgl., verwendet werden. Weiter kann ein Metalloxid, wie z. B. 
Zinkoxid und dgl., und Stearinsaure ebenfalls zusammen als Dispergiermittel verwendet werden. 

Als Deri vat von p-Chinondioxim werden p-Benzochinondioxid und p-Dibenzoylchinondiamid und dgl. verwendet. 45 
Das Vernetzungsmittel kann allein verwendet werden, und zum Einstellen der Vernetzungsgeschwindigkeit kann ein Ver- 
netzungsbeschleuniger ebenfalls zusammen damit verwendet werden. Als Vernetzungsbeschleuniger konnen Oxidati- 
onsmittel, wie Mennige, Dibenzotiazoylsulfid und dgl. verwendet werden. Weiter kann ein Metalloxid, wie z. B. Zink- 
oxid und dgl., und Stearinsaure ebenfalls zusammen als Dispergiermittel verwendet werden. 

Als Metalloxid werden Zinkoxid, Magnesiumoxid, Bleioxid, Calciumoxid und dgl. verwendet, und Zinkoxid und Ma- 50 
gnesiumoxid sind bevorzugt. Das Vernetzungsmittel kann allein verwendet werden, und zum Einstellen der Vernetzungs- 
geschwindigkeit kann ein Vernetzungsbeschleuniger zusammen damit verwendet werden. Als Vernetzungsbeschleuniger 
konnen 2,6-Di-tert-butyl-p-cresol, N,N-Diethylthioharhstoff, Di-o-tolylguanidin, Dipentamethylenthiuramtetrasulfid, 
Ethylentrithiocarbonat, 2-Mercaptobenzthiazol, Benzthiazoldisulfid, N-Phenyl-P-naphthylamin, Tetraniethylthiuramdis- 
uifid, Zinkdiethyldithiocarbamat, Zinkdibutyldithiocarbamat, Zinkdimethyldithiocarbamat und dgl. verwendet werden. 55 

Die Menge des verwendeten Verne tzungsmittels betragt vorzugsweise etwa 0.5 bis 15 Gew.-Teile, noch starker bevor- 
zugt etwa 1 bis 10 Gew.-Teile, insbesondere bevorzugt etwa 2 bis 8 Gew.-Teile, bezogen auf 100 Gew.-Teile der Menge 
(a). Wenn die Menge des Vernetzungsrnittels zu gering ist, kann die erhaltene vernetzte Copolymermasse auf Olefinbasis 
eine schlechte Elastizitatsruckgewinnungseigenschaft aufweisen, andererseits kann, wenn die Menge des \femetzungs- 
mittels zu hoch ist, die erhaltene Copolymermasse auf Olefinbasis eine geringe Biegsamkeit besitzen. 60 

Die vorstehend beschriebenen Vernetzungsmittel auf Phenolbasis konnen allein verwendet werden, und zum Einstel- 
len der Vernetzungsgeschwindigkeit kann ein Vernetzungsbeschleuniger auch zusammen damit verwendet werden. Als 
Vernetzungsbeschleuniger konnen Metallhalogenide, wie Zinn(II)-chlorid, Eisen(III)-chlorid und dgl, organische halo- 
genierte Verbindungen, wie chloriertes Polypropylen, Butylbromidkautschuk, Chioroprenkautschuk und dgl., verwendet 
werden. Weiter ist starker bevorzugt, ein Metalloxid, wie z. B. Zinkoxid und dgl., oder Stearinsaure als Dispergiermittel 65 
zu verwenden. Als andere Vernetzungsmittel konnen Schwefel und Verbindungen auf Schwefelbasis, p-Chinon, Deri- 
vate, wie p-Chinondioxim, Bismaleinimidverbindungen, Epoxy verbindungen, Silan verbindungen, Aminoharze und dgl. 
verwendet werden. 
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Die Copolymennasse auf Olefinbasis mit ausgezeichneter mechanischer Festigkeit, Elastizitatsriickgewinnungseigen- 
schaft und Biegsamkeit kann fur Kraftfahrzeuginnen- und -auBenausstattung, Teile, wie z. B. fur ein Gehause und dgl, 
von schwach elektrischen Teilen, Industrieteile und wasserdichte Teile verwendet werden, bei denen herkommlich vul- 
kanisierter Kautschuk oder Harze auf Basis eines weichen Vinylchlorids verwendet wurden. 
5 Wenn von der Copolymennasse auf Olefinbasis, die die Bestandteile (a) und (b) enthalt, gefordert wird, daB sie aus- 
gezeichnete mechanische Festigkeit, Biegsamkeit und FlieBfahigkeit aufweist, ist bevorzugt, daJ3 eine Copolymennasse 
auf Olefinbasis etwa 1 bis 80Gew.-% des Bestandteils (a), etwa 5 bis 84Gew.-% des Bestandteils (b), etwa 10 bis 

89 Gew.-% des vorstehend beschriebenen Bestandteils (f-1) und etwa 5 bis 84 Gew.-% des folgenden Bestandteils (h 1) 
umfalit und der Bestandteil (a) ein Copolymer auf Olefinbasis mit einem Hthylengehalt von weniger als etwa 90 mol.-% 

to ist und der Bestandteil (f-1) ein statistischer Copolymerkautschuk aus Ethylen-Propylen (und nichtkonjugiertem Dien) 
mit einem Ethyiengehalt von weniger als etwa 90 mol.-% ist. 

(h-1): ein Polymer auf Ethylenbasis mit einem Hthylengehalt. von etwa 90 mo1.-% oder mehr. 

15 Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis ist ein Copolymer auf Olefinbasis mit einem Ethyienge- 
halt, der geringer als etwa 90 mol.-% ist, erhalten durch Copolymerisation von zwei oder mehreren Olefinen, wobei die 
Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propyien und a-Oietinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der 
Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt. 

Es ist erforderlich, daB die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt. Wenn 
20 Olefine so gewahlt werden, daB die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome geringer als 6 ist, besitzt ein geformter Gegen- 
stand, der unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine geringe Biegsamkeit. 
Der Gehalt an Ethylen als Olefin im Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis betragt vorzugsweise etwa 

90 mol.-% oder weniger, um eine Verbesserung der Biegsamkeit der Copolymermasse auf Olefinbasis zu bewirken. 
Wenn der Gehalt nicht innerhalb des vorstehend beschriebenen Bereichs liegt, weist ein unter Verwendung der.erhalte- 

25 nen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand. eine schlechte Biegsamkeit auf, da das Copoly- 
mer auf Olefinbasis einen von einer Methylenkette abgeleiteten Kristall enthalt. 

Die a-Olcfinc mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und Kombinationcn davon schlicBcn die fur den Bestandteil (a) be- 
schriebenen ein. 

Der Bestandteil (a) in der Copolymerma'sse auf Olefinbasis ist vorzugsweise ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten 
30 durch Copolymerisation eines cyclischen Olefins und zwei oder mehrerer Olefine, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus 
Ethylen, Propyien und a- Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausge- 
wahlten Olefine 6 oder mehr betragt. Hier sind die vorstehend beschriebenen "zwei oder mehreren Olefine" und das "cy- 
clische Olefin" voneinander verschiedene Einheiten. 

Die bevorzugten cyclischen Olefine schlieBen die fur den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 
35 Der Gehalt des cyclischen Olefins im Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis betragt vorzugsweise 
etwa 0.01 bis 20 mol.-%, starker bevorzugt etwa 0.05 bis 15 moL-%, noch starker bevorzugt etwa 0.1 bis 10 rnol.-% und 
insbesondere bevorzugt etwa 0. 15 bis 5 mol.-%. Wenn der Gehalt des cyclischen Olefins zu gering ist, kann ein geform- 
ter Gegenstand, der uriter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine geringe Hit- 
zebestandigkeit aufweisen, ahnlich kann, wenn der Gehalt des cyclischen Olefins zu hoch ist, das Verhaltnis zwischen 
40 mechanischer Festigkeit und Biegsamkeit eines geformten Gegenstandes, der unter Verwendung der erhaltenen Copoly- 
mermasse auf Olefinbasis erhalten wird, unausgewogen sein. 

Als Olefin im Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis konnen Propyien oder Ethylen und Propyien 
darin enthalten sein. 

Der Gehalt an Ethylen als Olefin im Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis betragt starker bevorzugt 
45 etwa 80 rnol-% oder weniger, noch starker bevorzugt etwa 70 mol.-% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 60 
mol.-% oder weniger und am starksten bevorzugt etwa 50 mol.-% oder weniger, um eine Verbesserung der Biegsamkeit 
der Copolymermasse auf Olefinbasis zu bewirken. Wenn der Gehalt nicht innerhalb des vorstehend beschriebenen Be- 
reichs liegt, kann das Copolymer auf Olefinbasis einen von einer Methylenkette abgeleiteten Kristall enthalten, und ein 
unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand kann eine schlechte 
50 Biegsamkeit besitzen. 

AuBerdem betragt, wenn Niedertemperaturbestandigkeit. insbesondere erforderlich ist, der Gehalt an Propyien im Be- 
standteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis vorzugsweise etwa 90 mol.-% oder weniger, starker bevorzugt etwa 
80 mol.-% oder weniger, noch starker bevorzugt etwa 70 mol.-% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 60 mol.-% 
oder weniger und am starksten bevorzugt etwa 50 mol.-% oder weniger.. Wenn der Gehalt nicht innerhalb des vorstehend 
55 beschriebenen Bereichs liegt, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener ge- 
formter Gegenstand eine geringe Schlagfestigkeit bei niedrigeren Ternperaturen aufweisen. 

Vorzugsweise erfullt der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis die folgende Formel: 

[y/(x+y)] > 0.2, 

60 

s 

starker bevorzugt die Formel: 
[y/(x+y)] > 0.3, 
65 noch starker bevorzugt die Formel: 
[y/(x+y)] > 0.4, 
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unci insbesondere bevorzugt die Fonnel: 
[y/(x+y)] > 0.5 

(wobei x den Gehalt (mol.-%) von Ethylen im Bestandteil (a) darstellt und y den Gehalt (mol.-%) dera-OIefine mit 4 bis 
20 Kohlenstoffatomen irn Bestandteil (a) darstellt). 

Wenn die vorstehend beschriebene Fonnel nicht erfuilt wird, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymer- 
masse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen. 

Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis weist eine Grenzviskositat lt|J, gemessen unter Verwen- 
dung von Tetralin als Ldsungsmittel bei einer Temperatur von 135°C, von vorzugsweise etwa 0.3 bis 10, starker bevor- 
zugt etwa 0.5 bis 7, noch starker bevorzugt etwa 0.7 bis 5, auf. Wenn die Grenzviskositat zu gering ist, kann ein unter 
Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe mechani- 
sche Festigkeit besitzen. Andererseits kann, wenn die Grenzviskositat zu hoch ist, ein unter Verwendung der erhaltenen 
Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen. Das Verfahren 
zum Messen der Grenzviskositat ft] ist das gleiche wie das fur den Bestandteil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis weist vorzugsweise eine Molekulargewichtsverteilung 
(Mw/Mn), gemessen mit Geipermeationschromatographie (GPC), von 3 oder weniger auf. Wenn die Molekularge- 
wichtsverteilung zu breit ist, kann, wenn das Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copolymermasse 
auf Olefinbasis eine geringe Biegsamkeit aufweisen. Das Verfahren zum Messen der Molekulargewichtsverteilung ist 
das gleiche wie das fiir Bestandteil (a) beschriebene. 

Vorzugsweise weist der Bestandteil (a) in der Copoiymermasse auf Olefinbasis weder einen Peak von 1 J/g oder mehr, 
bezogen auf das Schmelzen eines Kristalls, noch einen Peak von 1 J/g oder mehr, bezogen auf die Kristallisation, beim 
Messen mit Differentialscanningkalorimetrie (DSC) auf. Wenn ein solcher Peak vorhanden ist, kann ein unter Verwen- 
dung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit auf- 
weisen. Das MeBverfahren mit Differentialscanningkalorimetrie ist das gleiche wie das fur Bestandteil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a) in der Copolymerniasse auf Olefinbasis kann unter Verwendung eines bekannten Ziegier-Natta- 
Katalysators oder Katalysators auf Mctalloccnbasis hergestcilt werden. Ein Katalysator auf Mctalloccnbasis wird bevor- 
zugt verwendet, da ein Copolymer mit hohem Molekulargewicht, enger Molekulargewichtsverteilung und enger Zusam- 
mensetzungsverteilung erhalten wird. Als Katalysator auf Metallocenbasis konnen Komplexe eines Ubergangsmetalls 
der Gruppe IVA bis Gruppe VIA des Periodensystenis aufgefiihrt werden, die mindestens ein Cyclopentadienylgeriist 
enthalten. Als spezielles Beispiel des Katalysators auf Metallocenbasis konnen zum Beispiei die in JP-A-9- 12635 und 9- 
151205 beschriebenen Katalysatoren auf Metallocenbasis aufgefiihrt werden, auf die hier vollstandig Bezug genommen 
wird. 

Inbesondere ist im Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis bevorzugt, daB die Konfiguration yon Pro- 
pylen und/oder der a-Olefinseitenkette mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen ataktische Struktur aufweist. Wenn sie keine 
ataktische Struktur aufweist, kann, wenn das Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copolymermasse 
auf Olefinbasis eine geringe Biegsamkeit aufweisen. Um ataktische Stereoregularitat im Copolymer bereitzustellen. kon- 
nen zwei oder mehrere Olefine, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 
Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohienstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und ein cy- 
clisches Olefin in Gegenwart eines Komplexes eines tjbergangsmetalls der Gruppe IVA bis Gruppe VIA im Periodensy- 
stem, der mindestens ein Cyclopentadienylgeriist enthalt und nicht stereospezifische Struktur aufweist, zur Herstellung 
des Copolymers copolyrnerisiert werden. Der Komplex eines Ubergangsmetalls mit einer nichtstereospezifischen Struk- 
tur bedeutet einen Komplex, der weder Cs- Antipode noch Cn-Antipode umfaBt (n stellt eine ganze Zahl von 1 oder mehr 
dar). 

Weiter kann der Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis optimal durch Copolymerisation von zwei 
oder mehreren Olefinen, wobei die Olefine aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen aus- 
gewahlt sind und die Gesamtzahl der Kohienstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und eines cycli- 
schen Olefins in Gegenwart eines Katalysators zur Olefinpolymerisation, bestehend aus Bestandteil (A), (B) und/oder 
(C), der fur Bestandteil (a) beschrieben ist, hergestellt werden. 

Spezielle Beispiele, verwendete Mengen und Verfahren zur Verwendung der Bestandteile (A), (B)und (C) schlieBen 
jene fur den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 

Der Bestandteil (f-1) in der Copolymermasse auf Olefinbasis ist ein statistischer Copolymerkautschuk aus Ethylen- 
Propyien (und nichtkonjugiertem Dien), von dem der Ethylengehalt geringer als 90 mol.-% ist. 

Der statistische Copolymerkautschuk aus Ethyien-Propylen (und nichtkonjugiertem Dien) schlieBt statistischen 
Ethylen-Propylen-Copolymerkautschuk und statistischen Copolymerkautschuk aus Ethylen, Propylen und nichtkonju- 
giertem Dien ein. 

Spezielle Bespiele des nichtkonjugierten Diens schlieBen Dicyclopentadien, Tricyclopentadien, 5-Methy 1-2,5- norbor- 
nadien, 5-Methy len-2-norbomen, 5-Ethyliden-2-norbornen, 5-Isopropenyl-2-norbomen, 5-Isopropyliden-2-norbornen, 
5-(l-Butenyl)-2-norbomen, Cyclooctadien, Vinylcyclohexen, 1,5,9-Cyclododecatrien, 1,4-Hexadien, 1,6-Octadien, 1,7- 
Octadien, 1 ,8-Nonadien, 1 ,9-Decadien, 3,6-Di methyl- 1 ,7-octadien und dgl. ein. Vorzugsweise werden 5-Fthyliden-2- 
norbornen und Dicyclopentadien auf gefuhrt. 

Das vorstehend beschriebene Copolymer kann das mit einer funktionellen Gruppe modifizierte sein und kann mit einer 
ungesattigten Verbindung mit mindestens einer funktionellen Gruppe, ausgewahlt aus einer Saureanhydridgruppe, Carb- 
oxylgruppe, Hydroxy Igruppe, Aminogruppe, Isocyanatgruppe und Epoxy gruppe unter Verwendung z. B. eines Extru- 
ders und dgl. modifiziert werden. 

Der Ethylengehalt des Bestandteils (f-1) in der Copolymermasse auf Olefinbasis betragt vorzugsweise etwa 50 bis 85 
mol.-%. Wenn der Ethylengehalt zu hoch ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinba- 
sis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen. Andererseits kann, wenn der Ethylengehalt zu 
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gering ist, ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine 
geringe mechanische Festigkeit besitzen. 

Wenn der Bestandteil (f-1) in der Copolymermasse auf Olefinbasis ein nichtkonjugiertes Dien enthalt, betragt der Ge- 
halt des nichtkonjugierten Diens vorzugsweise etwa 0. 1 bis 5 mol.-%. Wenn der Gehalt des nichtkonjugierten Diens zu 

5 hoch ist, kann das Verhaltnis zwischen Festigkeit und Biegsamkeit eines unter Verwendung der erhaltenen Copolymer- 
masse auf Olefinbasis erhaltenen geformten Gegenstandes unausgewogen sein. 

Der Bestandteil (f-1) in der Copolymermasse auf Olefinbasis weist vorzugsweise eine Mooney-Viskositat ML 1+4 
(100°C) von etwa 3 bis 120 und eine Molekulargewichtsverteilung Mw/Mn von etwa 1.3 bis 10. auf (wobei Mw das Ge- 
wichtsmittel des Molekulargewichts darstellt). Wenn die Mooney-Viskositat zu gering ist, kann ein unter Verwendung 

10 der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Festigkeit besitzen, ande- 
rerseits kann, wenn die Mooney-Viskositat zu hoch ist, ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Ole- 
finbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen. Wenn Mw/Mn zu gering ist, kann die er- 
haltene Copolymermasse auf Olefinbasis eine schlechte Verarbeitbarkeit aufweisen, andererseits kann, wenn Mw/Mn zu 
hoch ist, ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine 

15 geringe Biegsamkeit besitzen. 

Der Bestandteil (f-1) in der Copolymermasse auf Olefinbasis wird durch Copolymerisieren von Ethylen und Propylen 
oder einem nichtkonjugierten Dien, Ethylen und Propylen unter Verwendung von zum Beispiel einem Katalysator des 
Ziegler-Natta-iyps oder dern vorstehend beschriebenen Metallocenkatalysator erhalten. 

Als Bestandteil (f-1) in der Copolymermasse auf Olefinbasis konnen entsprechende im Handel erhaltliche Produkte 

20 verwendet werden. 

Der Bestandteil (h-1) ist ein Polymer auf Ethylenbasis mit einem Ethylengehalt von etwa 90 mol.-% oder mehr. 

Als spezielle Beispiele des Bestandteils (h-1) konnen Polyethylene, hergestellt mit einem bekannten Niederdruckver- 
fahren oder Hochdruckverfahren, Copolymere von Ethylen mit a-Olefinen mit 3 bis 8 Kohienstoffatomen mit einem 
Ethylengehalt von 90 mol.-% oder mehr und Copolymere von Ethylen mit Vinylacetat und dgl. aufgefuhrt werden. Spe- 
25 zielle Beispiele des a-Olefins mit 3 bis 8 Kohienstoffatomen schlieBen Propylen, 1-Buten, 4-Methyl-l-penten, 1-Hexen, 
1-Octen und dgl. ein. 

Die Zusammcnsctzung umfaBt vorzugsweise etwa 20 bis 60 Gcw.-% des Bestandteils (a), etwa 20 bis 40 Gcw.-% des 
Bestandteils (b), etwa 30 bis 80 Gew.-% des Bestandteils (f-1) und etwa 8 bis 30 Gew.-% des Bestandteils (h-1). 
" Wenn die Menge des Bestandteils (a) zu gering ist, kann die erhaltene Copolymermasse auf Olefinbasis eine geringe 

30 Biegsamkeit aufweisen, andererseits, kann, wenn die Menge des Bestandteils (a) zu hoch ist, die erhaltene Copolymer- 
masse auf Olefinbasis eine geringe mechanische Festigkeit besitzen. Wenn die Menge des Bestandteils (b) zu gering ist, 
besitzt die erhaltene Copolymermasse auf Olefinbasis eine geringe mechanische Festigkeit undHitzebestandigkeit, ahn- 
lich weist, wenn die Menge des Bestandteils (b) zu hoch ist, die erhaltene Copolymermasse auf Olefinbasis eine geringe 
Biegsamkeit auf. Wenn die Menge des Bestandteils (f-1) zu gering ist, weist die erhaltene Copolymermasse auf Olefin- 

35 basis eine geringe Biegsamkeit auf, ahnlich besitzt, wenn die Menge des Bestandteils (f-1) zu hoch ist, die erhaltene Co- 
polymermasse auf Olefinbasis eine geringe mechanische Festigkeit und FlieBfahigkeit. AuBerdem besitzt, wenn die 
Menge des Bestandteils (h- 1) zu gering ist, die erhaltene Copolymermasse auf Olefinbasis eine geringe mechanische Fe- 
stigkeit und FlieBfahigkeit, und auBerdern weist, wenn die Menge des Bestandteils (h-1) zu hoch ist, die erhaltene Copo- 
lymermasse auf Olefinbasis eine geringe Biegsamkeit auf. 

40 Der Ethylengehalt als Olefingehalt des Bestandteils (a) betragt etwa 90 mol.-% oder weniger, und wenn der Gehalt 
nicht innerhalb dieses Bereichs liegt, kann die erhaltene Copolymermasse auf Olefinbasis eine geringe Biegsamkeit be- 
sitzen. 

Die Copolymermasse auf Olefinbasis kann eine Copolymermasse auf Olefinbasis sein, die etwa 1 bis 200 Gew.-Teile 
des vorstehend beschriebenen Bestandteils (n), pro 100 Gew.-Teile der Gesamtmenge der Bestandteile (a), (b), (f-1) und 
45 (h-1), umfaBt. 

Als Bestandteil (n) in der Copolymermasse auf Olefinbasis konnen die vorstehend beschriebenen Beispiele des Be- 
standteils (n) verwendet werden. 

Dadurch, daB der Bestandteil (n) in einer Menge innerhalb des vorstehend beschriebenen Bereichs enthalten ist, kann 
eine weitere Verbesserung der Verarbeitbarkeit, FlieBfahigkeit und Biegsamkeit bewirkt werden. Jedoch konnen, wenn 
50 die Menge des Bestandteils (n) zu hoch ist, Probleme, wie die Abnahme in der mechanischen Festigkeit und das Ausblu- 
ten eines Weichmachers, auftreten. 

Zu der Copolymermasse auf Olefinbasis konnen Zusatze, wie ein Antioxidationsmittel, Antistatikmittel, Witterungs- 
bestandigkeitsmittel, UV-Absorptionsmittel, Gleitmittel, Farbmittel; Dispergiermittel und dgl.; Farbmittel, wie RuB; 
Fiillstoffe, wie Glasfaser, Kohlenstoffaser, Metallfaser, Aramidfaser, Glasperlen, Asbest, Glimmer, Calciumcarbonat, 
55 Kaliumtitanatwhisker, Talkum, Bariumsulfat, Glasfiocken und dgl; und andere kautschukartige Polymere oder thermo- 
plastische Harze und dgl. geeigneterweise als zusatzliche Bestandteile, zusatzlich zu den vorstehend beschriebenen Be- 
standteilen, zugegeben werden. 

Die Copolymermasse auf Olefinbasis kann auch einer Vulkanisation, wie Schwefelvulkanisation, Peroxidvulkanisa- 
tion, Metallionvulkanisation, Silanvulkanisation, Harzvulkanisation und dgl. mit einem herkommlich bekannten Verfah- 
60 ren unterzogen werden. 

Zum Erhalt der Copolymermasse auf Olefinbasis konnen die vorstehend beschriebenen Bestandteile, die wesentlichen 
Bestandteile (a), (b), (f-1) und (h-1) und der Bestandteil (n), der bei Bedarf verwendet wird, und die geeigneterweise ver- 
wendeten zusatzliche n Bestandteile vorteilhafterweise unter Verwendung einer ublichen Knetvorrichtung, zum Beispiel 
einer Kautschukmiihle, einem Brabender-Mischer, Banbury-Mischer, Knetwerk, Doppelschneckenextruder und dgl., ge- 
65 knetet werden. Als Knetvorrichtung kann jede Apparatur des geschlossenen Typs und offenen Typs verwendet werden, 
und eine Apparatur des geschlossenen Typs, die in Verbindung mit einem Inertgas verwendet werden kann, ist bevorzugt. 
Die Knettemperatur ist eine Temperatur, bei der alle gemischten aufbauenden Bestandteile geschmolzen sind, und be- 
tragt ublicherweise etwa 160 bis 250°C, vorzugsweise etwa 180 bis 240°C Die Knetdauer kann nicht allgemein festge- 
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legt werden, da sie von der Art und Menge der gemischten aufbauenden Bestandteilc und der Art der Knetvorrichtung 
abhangt. Wenn eine Knetvorrichtung, wie ein Knetwerk, Banbury-Mischer und dgl., verwendet wird, betragt die Knet- 
dauer etwa 3 bis 10 Minuten. Bei dera Knetverfahren konnen die aufbauenden Bestandteilc auf einmal geknetet werden 
oder es kann ein mehrfach aufgeteiltes Knetverfahren verwendet werden, bei dem, nachdem ein Teil der aufbauenden 
Bestandteile geknetet ist, die restlichen aufbauenden Bestandteiie zugegeben werden und das Kneten der aufbauenden 
Bestandteile fortgesetzt wird. 

Die Copolymermasse auf Olefinbasis mit ausgezeichneter mechanischer Festigkeit, Biegsamkeit und FlieBfahigkeit 
kann als Kraftfahrzeuginnen- und -auBenausstattung, Teile, wie ein Gehause, eine Verpackung und dgl. von schwach 
elektrischen Teiien, Industrieteile, wasserfeste Teile und dgl., verwendet werden, bei denen herkommliche Harze auf Ba- 
sis eines weichen Vinylchlorids verwendet wurden. 

Wenn von der Copolymermasse auf Olefinbasis, die die Bestandteile (a) und (b) enthalt, verlangt wird, daB sie ausge- 
zeichnete mechanische Festigkeit, Biegsamkeit und Gasdurchlassigkeit aufweist, ist bevorzugt, daB eine Copolymer- 
masse auf Olefinbasis etwa 40 bis 90 Gew.-% des Bestandteils (a) und etwa 1 0 bis 60 Gew.-% des Bestandteils (b) utn- 
faBt und der Bestandteil (a) aus etwa 1 bis 99 Gew.-% des folgenden Bestandteils (a-1) und etwa 1 bis 99 Gew.-% des fol- 
genden Bestandteils (a-2) besteht. Weiter ist bevorzugt, daB die Masse etwa 50 bis 85 Gew.-% des Bestandteils (a) und 
etwa 15 bis 50 Gew.-% des Bestandteils (b) umfaBt und der Bestandteil (a) aus etwa 2 bis 98 Gew.-% des folgenden Be- 
standteils (a-1) und etwa 2 bis 98 Gew.-% des folgenden Bestandteils (a-2) besteht. 

(a-1): ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten durch Copolymerisation von zwei oder mehreren Olefinen, wobei die 
Olefine ausgewiihlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl 
der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, wobei das Copolymer auf Olefinbasis fol- 
gende Formel erfullt: 

[y/(x+y)] < 0.50 

(wobei x den Gehalt (uiol.-%) an Ethylen im Bestandteil (a-1) darstellt und y den Gehalt (iik>1.-%) an a-Olefinen mit 
4 bis 20 Kohlenstoffatomen im Bestandteil (a-1) darstellt). 

(a-2): ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten durch Copolymerisation von zwei oder mehreren Olefinen, wobei die 
Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl 
der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, wobei das Copolymer auf Olefinbasis fol- 
gende Formel erfullt: 

[y/(x+y)] > 0.50 ■ 

(wobei x den Gehalt (moL-%) an Ethylen im Bestandteil (a-2) darstellt und y den Gehalt (mol.-%) an a-Olefinen mit 
4 bis 20 Kohlenstoffatomen im Bestandteil (a-2) darstellt). 

Der Bestandteil (a-1) in der vorliegenden Erfindung ist ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten durch Copolymerisa- 
tion von zwei oder mehreren Olefinen, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 
20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, wobei 
das Copolymer auf Olefinbasis folgende Formel erfullt: 

[y/(x+y)] < 0.50 

(wobei x den Gehalt (mol.-%) an Ethylen im Bestandteil (a-1) darstellt und y den Gehalt (mol.-%) an a-Olefinen mit 4 
bis 20 Kohlenstoffatomen im Bestandteil (a-1) darstellt). 

Es ist erforderlich, daB die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt. Wenn 
Olefine so gewahit werden, daB die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome geringer als 6 ist, weist ein geformter Gegenstand, 
der unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine geringe Biegsamkeit auf. 

Die a-Olefine mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und Kombinationen davon schlieBen die fur den Bestandteil (a) be- 
schriebenen ein. 

Der Bestandteil (a-1) ist vorzugsweise ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten durch Copolymerisation eines cycli- 
schen Olefins und zwei oder mehrerer Olefine, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen 
mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr be- 
tragt. Hier sind die vorstehend beschriebenen "zwei oder mehreren Olefine" und das "cyclische Olefin" voneinander ver- 
schiedene Einheiten. 

Als bevorzugtes cyclisches Olefin konnen cyclische Monoolefine und cyclische Polyene aufgefuhrt werden, und spe- 
zielle Beispiele davon schlieBen die fur den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 

Der Gehalt des cyclischen Olefins im Bestandteil (a-1) betragt vorzugsweise etwa 0.01 bis 20 mol.-%, starker bevor- 
zugt etwa 0.05 bis 15 mo1.-%, noch starker bevorzugt etwa 0.1 bis 10 mol-%, insbesondere bevorzugt etwa 0.15 bis 5 
mol.-%. Wenn der Gehalt des cyclischen Olefins zu gering ist, kann ein geformter Gegen stand, der unter Verwendung der 
erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine geringe Hitzebestandigkeit aufweisen, ahnlich kann, 
wenn der Gehalt des cyclischen Olefins zu hoch ist, das Verhaltnis zwischen mechanischer Festigkeit und Biegsamkeit 
eines geformten Gegenstandes, der unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, un- 
ausgewogen sein. 

Der Gehalt an Ethylen als Olefin im Bestandteil (a-1) betragt vorzugsweise etwa 80 mol.-% oder weniger. Wenn der 
Gehalt nicht innerhalb des vorstehend beschriebenen Bereichs liegt, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copoly- 
mermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen. 
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Andererseits betragt, wenn Niedertemperaturbestandigkeit insbesondere erforderlich ist, der Gehalt. an Propylen iin 
Bestandteil (a- 1) vorzugsweise etwa 90 mol oder weniger, starker bevorzugt etwa 80 mol.-% oder weniger, noch star- 
ker bevorzugt etwa 70 moi.-% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 60 mol.-% oder weniger und am starksten be- 
vorzugt etwa 50 mo\-% oder weniger. Wenn der Gehalt nicht innerhalb des vorstehend beschriebenen Bereichs liegt, 
5 kann ein unier Verwendung der erhaltenen Copolymerniasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine ge- 
ringe Schlagfestigkeit bei niedrigeren Temperaturen besitzen. 

Es ist erforderlich, daB der Bestandteil (a-1) die folgende Formel erfullt: 

Ly/(x+y)j < 0.5, 

10 

starker bevorzugt die Formel: 
0.20 < [y/(x+y)] < 0.50 und 
15 noch starker bevorzugt die Formel: 
0.30 < [y/(x+y)] < 0.50 

(wobei x den Gehalt (mol.-%) von Ethylen im Bestandteil (a-1) darstellt und y den Gehalt (mol.-%) der a-Olefine mit 4 
20 bis 20 Kohlenstoffatomen im Bestandteil (a-1) darstellt). 

Wenn die vorstehend beschriebene Formel nicht erfullt wird, kann die erhaltene Copolymermasse auf Olefinbasis eine 
geringe Niedertemperaturbestandigkeit aufweisen. 

Der Bestandteil (a-1) weist eine Grenzviskositat [r\] 9 gemessen unter Verwendung von Tetralin als Losungsmittel bei 
einer Temperatur von 135°C, von vorzugsweise etwa 0.3 bis 10, starker bevorzugt etwa 0.5 bis 7, noch starker bevorzugt 
25 etwa 0.7 bis 5, auf. Der Grund ist der gleiche wie fur den Bestandteil (a) beschrieben. Ebenfalls ist das Verfahren zum 
Messen der Grenzviskositat [T|] das gleiche wie das fur den Bestandteil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a-1) weist vorzugsweise cine Molckulargcwichtsvcrtcilung (Mw/Mn), gemessen mit Gclpcrmcation- 
schromatographie (GPC), von 3 oder weniger auf. Der Grund ist der gleiche wie fur den Bestandteil (a) beschrieben. 
Ebenfalls ist das Verfahren zum Messen der Molekulargewichtsverteilung das gleiche wie das fur Bestandteil (a) be- 
30 schriebene. 

Der Bestandteil (a-1) kann unter Verwendung eines bekannten Katalysators des Ziegler-Natta-Typs oder Katalysators 
auf Metallocenbasis hergestellt werden. 

Der Bestandteil (a-2) in der vorliegenden Erfindung ist ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten durch Copolymerisa- 
tion von zwei oder mehreren Olefinen, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und oc-Olefinen mit 4 bis 
35 20 Kohlenstoffatomen und die Gesarntzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, wobei 
das Copolymer auf Olefinbasis folgende Formel erfullt: 

[y/(x+y)] > 0.50 * 

40 (wobei x den Gehalt (mol-%) an Ethylen im Bestandteil (a-2) darstellt und y den Gehalt (rnol.-%) an a-Olefinen mit 4 
bis 20 Kohlenstoffatomen im Bestandteil (a-2) darstellt). 

Es ist erforderlich, daB die Gesarntzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt Wenn 
Olefine so gewahlt werden, daB die Gesarntzahl der Kohlenstoffatome geringer als 6 ist, kann ein geformter Gegenstand, 
der unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine geringe Biegsamkeit besitzen. 

45 Die ot-Olefine mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und Kombinationen davon schlieGen die fur den Bestandteil (a) be- 
schriebenen ein. 

Der Bestandteil (a-2) ist vorzugsweise ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten durch Copolymerisation eines cycli- 
schen Olefins und zwei oder mehrerer Olefine, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen unda-Olefinen 
mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesarntzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr be- 
50 tragt. Hier sind die vorstehend beschriebenen "zwei oder mehreren Olefine" und das "cyciische Olefin" voneinander ver- 
schiedene Einheiten. 

Die a-Olefine mit 4 bis 20 Kohlenstoffatome und Kombinationen davon schlieGen die fur den Bestandteil (a) beschrie- 
benen ein. 

Insbesondere, wenn Niedertemperaturbestandigkeit insbesondere erforderlich ist, betragt der Gehalt an Propylen im 
55 Bestandteil (a-2) vorzugsweise etwa 90 mol.-% oder weniger, starker bevorzugt etwa 80 mol.-% oder weniger, noch star- 
ker bevorzugt etwa 70 mol.-% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 60 mol.-% oder weniger und am starksten be- 
vorzugt etwa 50 rnol.-% oder weniger. Wenn der Gehalt nicht innerhalb des vorstehend beschriebenen Bereichs liegt, 
kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine ge- 
ringe Schlagfestigkeit bei niedrigeren Temperaturen besitzen. 
60 Es ist erforderlich, daB der Bestandteil (a-2) die folgende Formel erfullt: 

[y/(x+y)] > 0.5, 

starker bevorzugt die Formel: 

65 

0.50 < [y/(x+y)] < 0.90 und 
noch starker bevorzugt die Fonnel: 
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0.50 < [y/(x+y)J < 0.80 

(wobei x den Gehalt (mol.-%) von Ethylen im Bestandteil (a-2) darstellt und y den Gehalt (moL-%) der a-Olefine mit 
4 bis 20 Kohlenstoffatomen im Bestandteil (a-2) darstellt). 

Wenn die vorstehend beschriebene Fomiel nicht erfullt wird, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolyrner- 
rnasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit und Niedertemperaturbestandigkeit 
aufweisen. 

Der Bestandteil (a-2) weist eine Grenzviskositat |T|J, gemessen unter Verwendung von Tetralin als Losungsmittel bei 
einer Temperatur von 135°C von vorzugsweise etwa 0.3 bis 10, starker bevorzugt etwa 0.5 bis 7, noch starker bevorzugt 
etwa 0.7 bis 5, auf. Der Grund ist der gleiche wie fur den Bestandteil (a) beschrieben. Ebenfalls ist das Verfahren zum 
Messen der Grenzviskositat [T|] das gleiche wie das fur den Bestandteil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a-2) weist vorzugswei se eine Molekulargewichtsverteilung (Mw/Mn), gemessen mit Gel permeation - 
schromatographie (GPC), von 3 oder weniger auf. Der Grund ist der gleiche wie fiir den Bestandteil (a) beschrieben. 
Ebenfalls ist das Verfahren zum Messen der Molekulargewichtsverteilung das gleiche wie das fur Bestandteil (a) be- 
schriebene. 

Vorzugsweise weist der Bestandteil (a-2) weder einen Peak von 1 J/g oder mehr, bezogen auf das Schmelzen eines Kri- 
stalls, noch einen Peak von 1 J/g oder mehr, bezogen auf die Kristallisation, beim Messen mit Differentiaiscanningkalo- 
ri me trie (DSC) auf. 

Der Grund ist der gleiche wie fur den Bestandteil (a) beschrieben. Ebenfalls ist das MeBverfahren mit Differentials- 
canningkalorimetrie das gleiche wie das fiir Bestandteil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a-2) kann unter Verwendung eines bekannten Ziegler-Natta-Katalysators oder Katalysators auf Me* 
tallocenbasis hergestellt werden. Ein Katalysator auf Metallocenbasis wird bevorzugt verwendet, da ein Copolymer mit 
hohem Molekulargewicht, enger Molekulargewichtsverteilung und enger Zusammensetzungsverteilung erhalten wird. 
Als Katalysator auf Metallocenbasis konnen Komplexe eines Ubergangsmetalls der Gruppe IVA bis Gruppe VIA des Pe- 
riodensystems aufgefuhn werden, die mindestens ein Cyelopenladienylgerust enthalten. Als spezielles Beispiel des Ka- 
talysators auf Metallocenbasis konnen zum Beispiel die in JP-A-9-12635 und 9-151205 bcschricbcncn Katalysatorcn auf 
Metallocenbasis aufgefuhrt werden, auf die hier vollstandig Bezug genommen wird. 

Inbesondere ist in dem Bestandteil (a-2) bevorzugt, daB die Konfiguration von Propylen und/oder der a-Oiefinseiten- 
kette mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen ataktische Struktur aufweist. Wenn sie keine ataktische Struktur aufweist, kann, 
wenn das Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copolymemiasse auf Olefinbasis eine geringe Bieg- 
samkeit besitzen. Urn ataktische Stereoregularitat im Copolymer bereitzustellen, konnen zwei oder mehrere Olefine, wo- 
bei die Olefine ausgewahit sind aus Ethylen, Propylen und cc-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesarnt- 
zahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und ein cyclisches Olefin in Gegenwart eines 
Komplexes eines Ubergangsmetalls der Gruppe IVA bis Gruppe VIA im Periodensystem, der mindestens ein Cyclopen- 
tadienylgeriist enthalt und nichtstereospezifische Struktur aufweist, zur Herstellung des Copolymers copoiymerisiert 
werden. Der Komplex eines Ubergangsmetalls mit einer nichtstereospezifischen Struktur bedeutet einen Komplex, der 
weder Cs-Antipode noch Cn-Antipode umfaBt (n stellt eine ganze Zahl von 1 oder mehr dar). 

Weiter kann der Bestandteil (a-2) optimal durch Copolymerisation von zwei oder mehreren Olefinen, wobei die Ole- 
fine aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen ausgewahit sind und die Gesamtzahl der Koh- 
lenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und eines cyclischen Olefins in Gegenwart eines Katalysa- 
tors zur Olefinpolymerisation, bestehend aus Bestandteil (A), (B)und/oder (C), der fur Bestandteil (a) beschrieben ist, 
hergestellt werden. 

Spezielle Beispiele, verwendete Mengen und Verfahren zur Verwendung der Bestandteile (A), (B) und (C) schlieBen 
jene fiir den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 

In der Copolyrnerrnasse auf Olefinbasis mit ausgezeichneter mechanischer Festigkeit, Biegsamkeit und Gasdurchlas- 
sigkeit kann, wenn die Menge des Bestandteils (a) zu gering ist (dieMenge des Bestandteils (b) zu hoch ist), die erhaltene 
Copolyrnerrnasse auf Olefinbasis eine geringe Biegsamkeit und Gasdurchlassigkeit aufweisen. Ahnlich kann, wenn die 
Menge des Bestandteils (a) zu hoch ist (die Menge des Bestandteils (b) zu gering ist), die erhaltene Copolyrnerrnasse auf 
Olefinbasis eine geringe mechanise he Festigkeit besitzen. 

Weiter kann, wenn die Menge des Bestandteils (a-1) im Bestandteil (a) zu gering ist (die Menge des Bestandteils (a-2) 
zu hoch ist), das Verhaltnis zwischen mechanischer Festigkeit und Biegsamkeit der erhaltenen Copolyrnerrnasse auf Ole- 
finbasis unausgewogen sein. AuBerdem kann, wenn die Menge des Bestandteils (a-1) zu hoch ist (die Menge des Be- 
standteils (a-2) zu gering ist), die erhaltene Copolyrnerrnasse auf Olefinbasis eine geringe Biegsamkeit aufweisen. 

Zu der Copolyrnerrnasse auf Olefinbasis konnen Zusatze, wie ein Antioxidationsmittel, Antistatikmittel, Witterungs- 
bestandigkeitsmittel, UV-Absorptionsmittel, Gleitmittel, Farbmittel, Dispergiermittel und dgl.; Farbmittel, wie RuB; und 
andere kautschukartige Polymere oder thermoplastische Harze und dgl. geeigneterweise als zusatzliche Bestandteile zu- 
gegeben werden. 

Zum Erhalt der Copolyrnerrnasse auf Olefinbasis konnen die vorstehend beschriebenen Bestandteile vorteilhafter- 
weise unter Verwendung einer iiblichen Knetvorrichtung, zum Beispiel einer Kautschukmuhle, einern Brabender-Mi- 
scher, Banbury-Mischer, Knetwerk, Doppelschneckenextruder und dgl., geknetet werden. Als Knetvorrichtung kann 
jede Apparatur des geschlossenen Typs und offenen Typs verwendet werden, und eine Apparatur des geschlossenen 
Typs, die in Verbindung mit einem Inertgas verwendet werden kann, ist bevorzugt. Die Knettemperatur ist eine Tempe- 
ratur, bei der alle gemischten aufbauenden Bestandteile geschmolzen sind, und betragt ubiicherweise etwa 160 bis 
250°C, vorzugsweise etwa 180 bis 240°C. Die Knetdauer kann nicht allgemein festgelegt werden, da sie von der Art und 
Menge der gemischten aufbauenden Bestandteile und der Art der Knetvorrichtung abhangt. Wenn eine Knetvorrichtung, 
wie ein Knetwerk, Banbury-Mischer und dgl., verwendet wird, betragt die Knetdauer etwa 3 bis lOMinuten. Bei dem 
Knetverfahren konnen die aufbauenden Bestandteile auf einmai geknetet werden oder es kann ein mehrfach aufgeteiltes 
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Knetverfahren verwendet werden, bei dem, nachdem ein Tcil der aufbauenden Bestandteile geknetet ist, die restlichen 
aufbauenden Bestandteile zugegeben werden und das Kneten der aufbauenden Bestandteile fortgesetzt wird. 

Die Copolymermasse auf Olefinbasis kann fur Platten, wie ein Tablett fur Fleisch und frischen Fisch, Verpackung fiir 
Obst und Gemiise, Behalter fur gefrorene Nahrung und dgl.; Foiien, wie Nahrungsverpackung, tagliche allgemeine Ver- 

5 kaufsverpackung, Verpackung von Industriematerial, verschiedene Kautschukprodukte, Harzprodukt, Kleidung, Lami- 
nat von z. B. Lederprodukten und dgl, fiir Windeln verwendetes Dehnungsband und dgl; Schlauch, Rohr, Riemen und 
dgl.; Schuhe, wie Sportschuhe, Freizeitschuhe, Modesandalen, Lederschuhe und dgl; elektrische Haushaltsgerate, wie 
Fernsehgerat, Stereoanlage, Waschmaschine und dgl.; Kraftfahrzeuginnen- und-auBenteile, wie StoBstangenteile, Kern- 
fiillungen, Seitendichtungen, Innenpaneele und dgl.; Vermischrnaterialien fiir Asphalt, wie StraBenbelag, wasserdichte 

to Platten, Rohrleitungsbeschichtungen und dgl.; andere tagliche Outer, Freizeitartikel, Spielzeug, Industriemateri alien und 
dgl. angewandt werden. 

Die Erflndung betrifft auch eine Copolymermasse auf Olefinbasis, die (a) ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten 
durch Copolymerisation von zwei oder mehreren Olefinen, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und 
a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder 
15 rnehr betragt, 

und den Bestandteil (c) umfaBt, der den folgenden Bestandteil (c-1) und/oder Bestandteil (c-2) umfaBt. 

(c-1): ein Blockcopolymer, umfassend einen Polymerblock, der eine vinylaromatische Verbindung umfaBt, und ei- 
nen Polymerblock, der eine konjugierte Dienverbindung umfaBt 
20 (c-2): ein hydriertes Copolymer des Bestandteils (c-1). 

Der Bestandteil (a) ist ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten durch Copolymerisation von zwei oder mehreren Ole- 
finen, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die 
Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder rnehr betragt. 
25 Es ist erforderlich, daB die Gesaintzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder rnehr betragt. Wenn 
Olefine so gewahlL werden, daB die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome geringer als 6 ist, besitzt ein gefonnler Gegen- 
stand, der untcr Vcrwcndung der crhaltcncn Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, cine gcringc Bicgsamkcit. 

Die a-Olefine mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und Kombinationen davon schlieBen die fur den Bestandteil (a) be- 
schriebenen ein. 

30 Der Bestandteil (a) ist vorzugsweise ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten durch Copolymerisation eines cyclischen 
Olefins und zwei oder mehrerer Olefine, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 
bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder rnehr betragt. Hier 
sind die vorstehend beschriebenen "zwei oder mehreren Olefine" und das "cyclische Olefin" voneinander verschiedene 
Einheiten. 

35 Die bevorzugten cyclischen Olefine schlieBen die fiir den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 

Der Gehalt des cyclischen Olefins im Bestandteil (a) betragt vorzugsweise etwa 0.01 bis 20 mol.-%, starker bevorzugt 
etwa 0.05 bis 15 mol.-%, noch starker bevorzugt etwa 0. 1 bis 10 mol.-%, insbesondere bevorzugt etwa 0. 15 bis 5 mol.-%. 
Wenn der Gehalt des cyclischen Olefins zu gering ist, kann ein geformter Gegenstand, der unter Verwendung der erhal- 
tenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine schlechte Hitzebestandigkeit aufweisen, ahnlich kann, wenn 

40 der Gehalt des cyclischen Olefins zu hoch ist, das Verhaltnis zwischen rnechanischer Festigkeit und Biegsamkeit eines 
geformten Gegenstandes, der unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, unaus- 
gewogen sein. 

Als Olefin im Bestandteil (a) konnen Propylen oder Ethylen und Propylen darin enthalten sein. 

Der Gehalt an Ethylen als Olefin im Bestandteil (a) betragt vorzugsweise etwa 90 mol-% oder weniger, starker bevor- 
45 zugt etwa 80 mol.-% oder weniger, noch starker bevorzugt etwa 70 rnol.-% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 
60 mol.-% oder weniger und am starksten bevorzugt etwa 50 moL-% oder weniger, um eine Verbesserung der Biegsam- 
keit der Copolymermasse auf Olefinbasis zu bewirken. Wenn der Gehalt nicht innerhalb des vorstehend beschriebenen 
Bereichs liegt, kann das Copolymer auf Olefinbasis einen von einer Methylenkette abgeleiteten Kristall enthalten und ein 
unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand kann eine schlechte 
50 Biegsamkeit besitzen. 

Andererseits betragt, wenn Niedertemperaturbestandigkeit insbesondere erforderlich ist, der Gehalt an Propylen im 
Bestandteil (a) vorzugsweise etwa 90 mol.-% oder weniger, starker bevorzugt etwa 80 mol.-% oder weniger, noch starker 
bevorzugt etwa 70 mol.-% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 60 mol.-% oder weniger und am starksten bevor- 
zugt etwa 50 mol.-% oder weniger. Wenn der Gehalt nicht innerhalb des vorstehend beschriebenen Bereichs liegt, kann 
55 ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine schlechte 
Schlagfestigkeit bei niedrigeren Temperaturen aufweisen. 
Vorzugsweise erfUllt der Bestandteil (a) die folgende Formel: 

[y/(x+y)] > 0.2, 

60 

starker bevorzugt die Formel: 
[y/(x+y)] > 0.3, 
65 noch starker bevorzugt die Formel: 
[y/(x+y)] > 0.4, 
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und insbesondere bevorzugt die Fonnel: 
[y/(x+y)] > 0.5 

* 

(wobei x den Gehalt (mol>%) von Ethylen im Bestandteil (a) darstellt und y den Gehalt (moI.-%) dera-OLefine mit 4 bis 5 
20 Kohlenstoffatomen im Bestandteil (a) darstellt). 

Wenn die vorstehend beschriebene Fonnel nicht erfullt wird, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymer- 
masse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit besitzen. 

Der Bestandteil (a) weist eine Grenzviskositat |T}J, gemessen unter Verwendung von Tetralin als Losungsmittei bei ei- 
ner Temperatur von 135°C, von vorzugsweise etwa 0.3 bis 10, starker bevorzugt etwa 0.5 bis 7, noch starker bevorzugt 10 
etwa 0.7 bis 5, auf. Wenn die Grenzviskositat zu gering ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolyraermasse 
auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Festigkeit aufweisen. Ahnlich kann, wenn die Grenzvis- 
kositat. zu hoch ist, ein unter Verwendung der erhaltenen Copolyinermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegen- 
stand eine geringe Biegsamkeit besitzen. Das Verfahren zum Messen der Grenzviskositat [T|] ist das gleiche wie das fur 
den Bestandteil (a) beschriebene. 15 

Der Bestandteil (a) weist vorzugsweise eine Molekulargewichtsverteilung (Mw/Mn), gemessen mit Gelpermeation- 
schromatographie (GPC), von etwa 3 Oder weniger auf. Wenn die Molekulargewichtsverteilung zu breit ist, kann, wenn 
das Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copolymermasse auf Olefinbasis eine geringe Biegsamkeit 
aufweisen. Das Verfahren zum Messen der Molekulargewichtsverteilung ist das gleiche wie das fur Bestandteil (a) be- 
schriebene. 20 

Vorzugsweise weist der Bestandteil (a) weder einen Peak von 1 J/g oder mehr, bezogen auf das Schmelzen eines Kri- 
stalls, noch einen Peak von 1 J/g oder mehr, bezogen auf die Kristallisation, bei Messen mit Differentialscanningkalori- 
metrie (DSC), auf. Wenn ein sole her Peak vorhanden ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse 
auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen. Das MeBverfahren mit Differen- 
tialscanningkalorimetrie ist das gleiche wie das fiir Bestandteil (a) beschriebene. 25 

Der Bestandteil (a) kann unter Verwendung eines bekannlen Ziegler-Natta-Katalysators oder Katalysators auf Metal- 
loccnbasis hcrgcstcllt werden. Ein Katalysator auf Metallocenbasis wird bevorzugt verwendet, da ein Copolymer mit ho- 
hem Molekulargewicht, enger Moleleulargewichtsverteilung und enger Zusammensetzungsverteilung erhalten wird. Als 
Katalysator auf Metallocenbasis konnen Komplexe eines Ubergangsmetalls der Gruppe IVA bis Gruppe VIA des Peri- 
odensy stems aufgefiihrt werden, die mindestens ein Cyclopentadienylgeriist enthalten. Als spezielles Beispiel des Kata- 30 
lysators auf Metallocenbasis "konnen zum Beispiel die in JP-A-9-12635 und 9-151205 beschriebenen Katalysatoren auf 
Metallocenbasis aufgefiihrt werden, auf die hier vollstandig Bezug genommen wird. 

: Inbesondere ist im Bestandteil (a) in der Copolymermasse auf Olefinbasis bevorzugt, daB die Konfiguration von Pro- 
pylen und/oder der a-Olefinseitenkette mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen ataktische Struktur aufweist. Wenn sie keine 
ataktische Struktur aufweist, kann, wenn das Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copolymermasse 35 
auf Olefinbasis eine geringe Biegsamkeit aufweisen. Urn ataktische Stereoregularitat im Copolymer bereitzustellen, kon- 
nen zwei oder mehrere Olefine, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und ot-Olefinen mit 4 bis 20 
Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der KohlenstofFatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und ein cy- 
clisches Olefin in Gegenwart eines Komplexes eines Ubergangsmetalls der Gruppe IVA bis Gruppe VIA im Perioden sy- 
stem, der mindestens ein Cyclopentadienylgeriist enthalt und nichtstereospezifische Struktur aufweist, zur Herstellung 40 
des Copolymers copolymerisiert werden. Der Kornplex eines Ubergangsmetalls mit einer nichtstereospezifischen Struk- 
tur bedeutet einen Kornplex, der weder Cs- Antipode noch Cn-Antipode umfaBt (n stellt eine ganze Zahl von 1 oder mehr 
dar). 

Weiter kann der Bestandteil (a) durch Copolymerisation von zwei oder mehreren Olefinen, wobei die Olefine aus 
Ethylen, Propylen und oc-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen ausgewahlt sind und die Gesaintzahl der Kohlenstoff- 45 
atome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und eines cyclischen Olefins in Gegenwart eines Katalysators zur 
Olefinpolymerisation, bestehend aus Bestandteil (A), (B) und/oder (C), der fiir Bestandteil (a) beschrieben ist, hergestellt 
werden. 

Spezielle Beispiele, verwendete Mengen und Verfahren zur Verwendung der Bestandteile (A), (B)und (C) schlieBen 
jene fiir den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 50 

Der Bestandteil (c-1) ist ein Blockcopolymer, umfassend einen Polymerblock, der eine vinylaromatische Verbindung 
umfaBt, und einen Polymerblock, der eine konjugierte Dien verbindung umfaBt. 

Der Polymerblock, der eine vinylaromatische Verbindung umfaBt, ist ein Polymerblock, der eine vinylaromatische 
Verbindung als Hauptbestandteil enthalt und z. B. eine konjugierte Dienverbindung und dgl. als anderen aufbauenden 
Bestandteil enthalt. Beispiele der vinylaromatischen Verbindung schlieBen Styrol, a-Methylstyrol, p-Methylstyrol, Vi- 55 
nylxylol, Monochlorstyrol, Dichlorstyrol, Monobromstyrol, Dibromstyrol, Fluorstyrol, p-tert-Butylstyrol, Ethylstyrol, 
Vinylnaphthalin und dgl. ein. Diese werden allein oder in Kombinationen da von verwendet. Unter ihnen ist Styrol ins- 
besondere bevorzugt. Der Gehalt an vinylaromatischer Verbindung im Polymerblock betragt vorzugsweise etwa 60 bis 
99 Gew.-%. Wenn der Gehalt zu gering ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis 
erhaltener geformter Gegenstand eine geringe mechanische Festigkeit besitzen. Ahnlich kann, wenn der Gehalt zu hoch 60 
ist, ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe 
Biegsamkeit aufweisen. 

Der Polymerblock, der eine konjugierte Dienverbindung umfaBt, ist ein Polymerblock, der eine konjugierte Dienver- 
bindung als Hauptbestandteil enthalt und z. B. eine vinylaromatische Verbindung als anderen aufbauenden Bestandteil 
enthalt. Beispiele der konjugierten Dienverbindung schlieBen 1,3-Butadien, Isopren, 2,3-Dimethyl-l,3-butadien, 2-Neo- 65 
pentyl-l,3-butadien, 2-Chlor-l,3-butadien, 2-Cyano-l,3-butadien, substituierte linear konjugierte Pentadiene und linear- 
und seitenketten-konjugierte Hexadiene ein. Diese werden allein oder in Kombination verwendet. Unter ihnen sind 1,3- 
Butadien und Isopren insbesondere bevorzugt. Der Gehalt an konjugierter Dienverbindung im Polymerblock betragt vor- 
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zugsweise etwa 60 bis 99Gew.-%. Wenn der Gehalt zu gering ist, kann ein unter Verwendung der erhaitenen Copoly- 
mermasse auf OLefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen. Ahnlich kann, wenn 
der Gehalt zu hoch ist, ein unter Verwendung der erhaitenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Ge- 
genstand eine geringe mechanische Festigkeit besitzen. 
5 Insbesondere wird das B lockcopoly mer (c-1) durch die allgemeine Formel wiedergegeben: (cHcS)n, (cH-cS)n-cH, 
(cH-cS)n-X (wobei cH einen eine vinylaromatische Verbindung umfassenden Polymerblock darstelk, cS einen eine kon- 
jugierte Dien verbindung umfassenden Polymerblock darsteilt, X eine restiiche Gruppe eines Kupplungsmittels darstellt 
und n eine ganze Zahl von 1 oder mehr darstellt). 

Im Blockcopoiymer, umfassend einen Polymerblock, der eine vinylaromatische Verbindung umfaBt, und einen Poly- 

10 merblock, der eine konjugierte Dienverbindung umfaBt, betragt das Verhaltnis (Polymerblock, der eine vinylaromatische 
Verbindung umfaBt)/(Poly merblock, der eine konjugierte Dienverbindung umfaBt) vorzugsweise etwa 2/98 bis 50/50. 
Wenn das Verhaltnis zu gering ist, kann ein unter Verwendung der erhaitenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener 
geformter Gegenstand eine geringe Elastizitat aufweisen und keine hone Rlastizitat erreicht werden. Ahnlich kann, wenn 
das Verhaltnis zu hoch ist, ein unter Verwendung der erhaitenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter 

is Gegenstand eine geringe Biegsamkeit besitzen. 

Zum Erhalt des B lockcopoly mers (c-1) kann zum Beispiel folgendes Verfahren vorteilhafterweise verwendet werden: 
ein Block cH oder ein Block cS wird zuerst unter Verwendung eines Poiymerisationsiniuators, wie z. B. einer organi- 
schen Lithiumverbindung und dgL, in einem organischen Lbsungsmittel polymerisiert, dann der Block cS oder der Block 
cH polymerisiert. Sowohl der Block cH als auch der Block cS konnen zuerst polymerisiert werden. Weiter kann ein (cH- 

20 cS)n-Blockcopoiymer (n ist eine ganze Zahl von 1 oder mehr) auch durch Wiederholen des vorstehend beschriebenen 
Verfahrens erhalten werden. 

Weiter kann ein cH-cS-cH-Blockcopolymer durch Polymerisieren eines Blocks cH, dann Polymerisieren eines Blocks 
cS und weiter Polymerisieren des Blocks cH unter Verwendung eines Poiymerisationsinitiators, wie z. B. einer organi- 
schen Lithiumverbindung und dgL, erhalten werden. Weiter kann ein (cH-cS)n-cH-Blockcopolymer (n ist eine ganze 
25 Zahl von 1 oder mehr) auch durch Wiederholen des vorstehend beschriebenen Verfahrens erhalten werden. 

Weiter kann ein (cH-cS)n-X-Blockcopolymer (X ist eine resdiche Gruppe eines Kupplungsmittels, n ist eine ganze 
Zahl von 1 oder mehr) auch durch Zugabc eines Kupplungsmittels zu dcm so erhaitenen (cH-cS)n-Blockopolymcr erhal- 
ten werden. 

Beispiele des Kupplungsmittels schlieBen Adipinsaurediethylester, Divinylbenzol, TetrachlorsiLan, Butyitrichlorsilan, 
30 Tetrachlorzinn, Butyltrichlorzinn, Diinethyldichlorsilan, Tetrachlorgermanium, 1,2-Dibromethan, 1,4-Chlormethylben- 
zol, Bis(trichlorsilyl)ethan, epoxidiertes Leinsaatol, Tolylendiisocyanat, 1,2,4-Benzoltriisocyanat und dgL ein. 

Als Blockcopoiymer, umfassend einen Polymerblock, der eine vinylaromatische Verbindung umfaBt, und einen Poly- 
merblock, der eine konjugierte Dienverbindung (c-1) umfaBt, konnen entsprechende im Handel erhaltliche Produkte 
ebenfalls verwendet werden. 

35 Der Bestandteil (c-2) ist ein hydriertes Copolymer der Verbindung (c-1). 

Zum Erhalt des Bestandteils (c-2) kann zum Beispiel der vorstehend beschriebene Bestandteil (c-1) in einem inerten 
Losungsmittel^gelost und eine Hydrierung in Gegenwart eines Hydrierungskatalysators unter einem Druck von etwa 1 
bis 100 kg/cm 2 Uberdruck bei einer Temperatur von etwa 20 bis 150°C durchgefuhrt werden. 

Das Wasserstoffadditionsverhaltnis in der konjugierten Dienverbindung im vorstehend beschriebenen Bestandteil (c- 
40 1) wird durch Andem der zugegebenen Menge eines Hydrierungskatalysators oder einer Hydrierungsverbindung, oder 
des Wasserstoffdrucks und der Reaktionszeit bei der Durchfuhrung der Hydrierungsreaktion eingestellt. 

Als Hydrierungscopolymer (c-2) des Bestandteils (c-1) konnen entsprechende im Handel erhaltliche Produkte eben- 
falls verwendet werden. 

Der Bestandteil (c) in der vorliegenden Erflndung umfaBt den Bestandteil (c-1) und/oder den Bestandteil (c-2). Ge- 
45 nauer konnen die Bestandteile (c- 1) und (c-2) allein oder in Kombination verwendet werden. 

Wenn von der Copolymermasse auf Olefinbasis, die die Bestandteile (a) und (c) umfaBt, verlangt wird, daB sie ausge- 
zeichnete Biegsamkeit und mechanische Festigkeit aufweist, wird bevorzugt, daB eine Copolymermasse auf Olefinbasis 
etwa 1 bis 98 Gew.-% des Bestandteils (a), etwa 1 bis 98 Gew.-% des Bestandteils (b) und etwa 1 bis 98 Gew.-% des Be- 
standteils (c) umfaBt. Weiter wird bevorzugt, daB die Copolymermasse auf Olefinbasis etwa 5 bis 90 Gew.-% des Be- 
50 standteils (a), etwa 5 bis 90 Gew.-% des Bestandteils (b)und etwa 5 bis 90 Gew.-% des Bestandteils (c) umfaBt. 

Als spezielles Beispiel des Bestandteils (b) konnen die fur Bestandteil (b) beschriebenen, wie vorstehend angegeben, 
aufgefuhrt werden. 

Wenn die Menge des Bestandteils (a) zu gering ist, kann ein unter Verwendung der erhaitenen Copolymermasse auf 
Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Witterungsbestandigkeit und Biegsamkeit aufweisen. Ahnlich 

55 kann, wenn die Menge des Bestandteils (a) zu hoch ist, ein unter Verwendung der erhaitenen Copolymermasse auf Ole- 
finbasis erhaltener geformter Gegenstand eine schlechte mechanische Eigenschaft besitzen. Wenn die Menge des Be- 
standteils (b)zu gering ist, kann ein unter Verwendung der erhaitenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener ge- 
formter Gegenstand eine geringe mechanische Fesrigkeit aufweisen. Ahnlich kann, wenn die Menge des Bestandteils (b) 
zu hoch ist, ein unter Verwendung der erhaitenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine 

60 geringe Biegsamkeit. aufweisen. Wenn die Menge des Bestandteils (c) zu gering ist, besitzt ein unter Verwendung der er- 
haitenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe mechanische Festigkeit. AuBer- 
dem kann, wenn die Menge des Bestandteils (c) zu hoch ist, ein unter Verwendung der erhaitenen Copolymermasse auf 
Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine schlechte Witterungsbestandigkeit und Biegsamkeit aufweisen. 
Zu der Copolymermasse auf Olefinbasis konnen Zusatze, wie ein Antioxidadonsmittel, Antistatikmittel, Witterungs- 

65 bestandigkeitsmittei, UV-Absorpdonsmittel, Gleitmittel, Farbmittel, Dispergiermittel und dgL; Farbmittel, wie RuB; und 
andere kautschukartige Polymere oder thermoplastische Harze und dgL geeigneterweise als zusatzliche Bestandteile zu- 
gegeben werden. 

Die Copolymermasse auf Olefinbasis kann auch einer Vulkanisadon, wie vSchwefelvulkanisation, Peroxidvulkanisa- 
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lion, Metallionvulkanisation, Silanvulkanisation, Harzvulkanisation und dgl. rnit einem herkommlichen Verfahren unter- 
zogen werdcn. 

Zum Erhalt der Copolymennasse auf Olefinbasis konnen die vorstehend beschriebenen Bestandteile vorteilhafter- 
weise unter Verwendung einer iiblichen Knetvorrichtung, zum Beispiel einer Kautschukmuhle, einem Brabender-Mi- 
scher, Banbury-Mischer, Knetwerk, Doppelschneckenextruder und dgl., geknetet werden. Als Knetvorrichtung kann 5 
jede Apparatur des geschlossenen Typs oder offenen Typs verwendet werden, und eine Apparatur des geschlossenen 
Typs, die in Verbindung mit einem Inertgas verwendet werden kann, ist bevorzugt. Die Knettemperatur ist eine Tempe- 
ratur, bei der alle gemischten aufbauenden Bestandteile geschmolzen sind, und betragt iiblicherweise elwa 160 bis 
250°C, vorzugsweise etwa 180 bis 240°C. Die Knetdauer kann nicht allgemein festgelegt werden, da sie von der Art und 
Menge der gemischten aufbauenden Bestandteile und der Art der Knetvorrichtung abhangt. Wenn eine Knetvorrichtung, to 
wie ein Knetwerk, Banbury-Mischer und dgl., verwendet wird, betragt die Knetdauer etwa 3 bis 10 Minuten. Bei dem 
Knetverfahren konnen die aufbauenden Bestandteile auf einmal geknetet werden odef es kann ein mehrfach aufgeteiltes 
Knetverfahren verwendet werden, bei dem, nachdem ein Teil der aufbauenden Bestandteile geknetet ist, die restlichen 
aufbauenden Bestandteile zugegeben werden und das Kneten der aufbauenden Bestandteile fortgesetzt wird. 

Die Copolymermasse auf Olefinbasis kann auf verschiedene Formverfahren, wie ein Spritzform verfahren, Piattenex- 15 
trusionsformverfahren, Vakuumform verfahren, Hohlformverfahren, PreBforrnverfahren, Extrusionsformverfahren, 
Formverfahren in einer GuBforrn und dgl. angewandt werden, wobei verschiedene geformte Gegenstande erhaiten wer- 
den. 

Die Erfindung betrifft auch eine Copolymermasse auf Olefinbasis, die (a) ein Copolymer auf Olefinbasis, erhaiten 
durch Copolymerisation von zwei oder mehreren Olefinen, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und 20 
a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder 
mehr betragt, 

und den Bestandteil (d) umfaBt, der den Bestandteil (b) und (d-1) einen Isobutylen-Isopren-Copolymerkautschuk und/ 
oder halogenierten Isobutylen-Isopren-Copolymerkautschuk umfaBt. 

Der Bestandteil (a) ist ein Copolymer auf Olefinbasis, erhaiten durch Copolymerisation von zwei oder mehreren Ole- 25 
finen, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlensloflatomen und die 
Gcsamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt. 

Es ist erforderlich, daB die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt. Wenn 
Olefine so gewahlt werden, daB die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome geringer als 6 ist, weist ein geformter Gegenstand, 
der unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaiten wird, eine geringe Biegsamkeit auf. 30 

Die a-Olefine mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und Kombinationen davon schlieBen die fiir den Bestandteil (a) be- 
schriebenen ein. 

Der Bestandteil (a) ist vorzugsweise ein Copolymer auf Olefinbasis, erhaiten durch Copolymerisation eines cyclischen 
Olefins und zwei oder mehrerer Olefine, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 
bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, wo- 35 
bei die vorstehend beschriebenen "zwei oder mehreren Olefine" und das "cyclische Olefin" voneinander verschiedene 
Einheiten sind. 

Die bevorzugten cyclischen Olefine schlieBen die fiir den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 

Der Gehalt des cyclischen Olefins im Bestandteil (a) betragt vorzugsweise etwa 0.01 bis 20 mol.-%, starker bevorzugt 
etwa 0.05 bis 15 mol.-%, noch starker bevorzugt etwa 0. 1 bis 10 mol.-%, insbesondere bevorzugt etwa 0. 15 bis 5 mol.-%. 40 
Wenn der Gehalt des cyclischen Olefins zu gering ist, kann ein geformter Gegenstand, der unter Verwendung der erhal- 
tenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaiten wird, eine geringe Hitzebestandigkeit aufweisen, ahnlich kann, wenn der 
Gehalt des cyclischen Olefins zu hoch ist, das Verhaltnis zwischen mechanischer Festigkeit und Biegsamkeit eines ge- 
formten Gegenstandes, der unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaiten wird, unausge- 
wogen sein. 45 

Als Olefin im Bestandteil (a) konnen Propylen oder Ethylen und Propylen darin enthalten sein. 

Der Gehalt an Ethylen als Olefin im Bestandteil (a) betragt vorzugsweise etwa 90 mol.-% oder weniger, starker bevor- 
zugt etwa 80 mol.-% oder weniger, noch starker bevorzugt etwa 70 mol.-% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 
60 mol.-% oder weniger und am starksten bevorzugt etwa 50 mol.-% oder weniger, um eine Verbesserung der Biegsam- 
keit der Copolymermasse auf Olefinbasis zu bewirken. Wenn der Gehalt nicht innerhalb des vorstehend beschriebenen 50 
Bereichs liegt, kann das Copolymer auf Olefinbasis einen von einer Methylenkette abgeleiteten Kristail enthalten, und 
ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand kann eine ge- 
ringe Biegsamkeit aufweisen. 

Ahnlich betragt, wenn Niedertemperaturbestandigkeit insbesondere erforderlich ist, der Gehalt an Propylen im Be- 
standteil (a) vorzugsweise etwa 90 mol.-% oder weniger, starker bevorzugt etwa 80 mol.-% oder weniger, noch starker 55 
bevorzugt etwa 70 mol.-% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 60 mol.-% oder weniger und am starksten bevor- 
zugt etwa 50 mol.-% oder weniger. Wenn der Gehalt nicht innerhalb des vorstehend beschriebenen Bereichs liegt, kann 
ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe 
Schlagfestigkeit bei niedrigeren Temperaturen besitzen. 

Vorzugsweise erfullt. der Bestandteil (a) die folgende Formel: 60 

[y/(x+y)] > 0.2, 

starker bevorzugt die Formel: 

65 

[y/(x+y)] > 0.3, 

noch starker bevorzugt die Formel: 
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[y/(x+y)] > 0.4, 

und insbesondere bevorzugt die Formel: 
[y/(x+y)] > 0.5 

(wobei x den Gehalt (mol.-%) von Ethylen im Bestandteil (a) darstellt und y den Gehalt (mol.-%) der a.Olefine mit 4 bis 
20 KohlenstorTatomen im Bestandteil (a) darstellt). 

Wenn die vorstehend beschriebene Formel nicht erfiillt wird, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymer- 
masse auf Oiefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen. 

Der Bestandteil (a) weist eine Grenzviskositat [T|], gemessen unter Verwendung von Tetralin als Losungsmittel bei ei- 
ner Temperatur von 1 35°C, von, vorzugsweise etwa 0.3 bis 1 0, starker bevorzugt etwa 0.5 bis 7, noch starker bevorzugt 
etwa 0.7 bis 5, auf. Wenn die Grenzviskositat zu gering ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse 
auf Oiefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe mechanische Festigkeit aufweisen. Ahnlich kann, wenn 
die Grenzviskositat zu hoch ist, ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Oiefinbasis erhaltener ge- 
formter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen. Das Verfahren zum Messen der Grenzviskositat ft] ist das 
gleiche wie das fur den Bestandteil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a) weist vorzugsweise eine Molekulargewichtsverteilung (Mw/Mn), gemessen mit Gelpermeation- 
schromatographie (GPC), von etwa 3 oder weniger auf. Wenn die Molekulargewichtsverteilung zu breit ist, kann, wenn 
das Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copolymermasse auf Oiefinbasis eine geringe Biegsamkeit 
aufweisen. Das Verfahren zum Messen der Molekulargewichtsverteilung ist das gleiche wie das fur Bestandteil (a) be- 
schriebene. rr • 

Vorzugsweise weist der Bestandteil (a) weder einen Peak von 1 J/g oder mehr, bezogen auf das Schmelzen eines in- 
stalls, noch einen Peak von 1 J/g oder mehr, bezogen auf die Kristallisation, bei Messen mit Differentialscanningkalori- 
metrie (DSC), auf. Wenn ein solcher Peak vorhanden ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse 
auf Oiefinbasis erhaltener geformter Gegenstand schlccht in der Biegsamkeit scin. Das McBvcrfahrcn mit Differentials- 
canningkalorimetrie ist das gleiche wie das fur Bestandteil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a) kann unter Verwendung eines bekannten Ziegler-Natta-Katalysators oder Katalysators auf Metal- 
locenbasis hergestellt werden. Ein Katalysator auf Metallocenbasis wird bevorzugt verwendet, da ein Copolymer mit ho- 
hem Molekulargewicht, enger Molekulargewichtsverteilung und enger Zusammensetzungsverteilung erhalten wird. Als 
Katalysator auf Metallocenbasis konnen Komplexe eines Ubergahgsmetalls der Gruppe IVA bis Gruppe VIA des Pen- 
odensystems aufgefuhrt werden, die mindestens ein Cyclopentadienylgerust enthalten. Als spezielles Beispiel des Kata- 
lysators auf Metallocenbasis konnen zum Beispiel die in JP-A-9- 12635 und 9-151205 beschriebenen Katalysatoren auf 
Metallocenbasis aufgefuhrt werden, auf die hier vollstandig Bezug genommen wird. 

Inbesondere ist im Bestandteil (a) bevorzugt, daB die Konfiguration von Propylen und/oder dera-Olefinseitenkette mit 
4 bis 20 KohlenstorTatomen ataktische Struktur aufweist. Wenn sie keine ataktische Struktur aufweist, kann, wenn das 
Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copolymermasse auf Oiefinbasis eine geringe Biegsamkeit 
aufweisen. Urn ataktische Stereoregularitat im Copolymer bereitzustellen, konnen zwei oder mehrere Olefine, wobei die 
Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 KohlenstorTatomen und die Gesamtzahl der 
Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und ein cyclisches Olefin in Gegenwart eines Komple- 
xes eines Ubergangsrnetalls der Gruppe IVA bis Gruppe VIA im Periodensystem, der mindestens ein Cyclopentadienyl- 
gerust enthalt und nichtstereospezifische Struktur aufweist, zur Hersteilung des Copolymers copolymerisiert werden. 
Der Komplex eines Ubergangsrnetalls mit einer nichtstereospezifischen Struktur bedeutet einen Komplex, der weder Cs- 
Antipode noch Cn-Antipode umfaBt (n stellt eine ganze Zahl von 1 oder mehr dar). 

Weiter kann der Bestandteil (a) optimal durch Copolymerisation von zwei oder mehreren Olefinen, wobei die Olefine 
aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 KohlenstorTatomen ausgewahlt sind und die Gesamtzahl der Kohlen- 
stoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und eines cyclischen Olefins in Gegenwart eines Katalysators 
zur Olefinpolymerisation, bestehend aus Bestandteil (A), (B) und/oder (C), der fur Bestandteil (a) beschrieben ist, herge- 
stellt werden. 

Spezielle Beispiele, verwendete Mengen und Verfahren zur Verwendung der Bestandteile (A), (B)und (C) schlieBen 
jene fur den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 

Als spezielles Beispiel des Bestandteils (b) konnen jene fur den Bestandteil (b) beschriebenen, wie vorstehend ange- 
geben, aufgefuhrt werden. 

Der Bestandteil (d-1) ist ein Isobutylen-Isopren-Copolymerkautschuk und/oder halogenierter Isobutylen-Isopren-Co- 
polymerkautschuk. 

Der Isobutylen-Isopren-Copolymerkautschuk ist ein kautschukartiges Polymer, das Isobutylen und Isopren umfaBt 
und ublicherweise etwa 0.5 bis 15 mol.-%, vorzugsweise etwa 0.8 bis 5.0 mol.-% Isopren enthalt. Wenn die Menge an 
Isopren zu gering ist, kann die erhaltene Copolymermasse auf Oiefinbasis eine geringe Elastizitatsriickgewinnungseigen- 
schaft aufweisen. Ahnlich kann, wenn die Menge an Tsopren zu hoch ist, die erhaltene Copolymermasse auf Oiefinbasis 

eine geringe Biegsamkeit besitzen. 

Als Halogen in dem halogenierten Isobutylen-Isopren-Copolymerkautschuk werden Chlor und Brom aufgefuhrt. Der 
Gehalt an Halogen betragt ublicherweise etwa 0.5 bis 4.0 Gew.-%. Wenn die Menge an Halogen zu gering ist, kann die 
erhaltene Copolymermasse auf Oiefinbasis eine geringe mechanische Festigkeit aufweisen, Ahnlich kann, wenn die 
Menge an Halogen zu hoch ist, die erhaltene Copolymermasse auf Oiefinbasis eine geringe Biegsamkeit aufweisen. 

Als Bestandteil (d-1) konnen entsprechende im Handel erhaltliche Produkte verwendet werden. 

Wenn von der Copolymermasse auf Oiefinbasis, die die Bestandteile (a) und (d) enthalt, verlangt wird, daB sie ausge- 
zeichnete Gasundurchlassigkeit, mechanische Festigkeit, Elastizitatsruckgewinnungseigenschaft, Biegsamkeit und 
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FlieBfahigkeit aufweist, wird bevorzugt, daB eine Copolymennasse auf Olefinbasis etwa 1 bis 80 Gew.-% des Bestand- 
teils (a), etwa 10 bis 89 Gew.-% des Bestandteils (b) und etwa 10 bis 89 Gew.-% des Bestandteils (d-1) umfaBt. Weiter 
wird bevorzugt, daB die Masse etwa 20 bis 60 Gew.-% des Bestandteils (a), etwa 20 bis 40 Gew.-% des Bestandteils (b) 
und etwa 30 bis 80 Gew.-% des Bestandteils (d-1) umfaBt. 

Wenn die Menge des Beslandteils (a) zu gering ist, kann die erhaltene Copolymennasse auf Olefinbasis eine geringe 5 
Biegsamkeit aufweisen. Ahnlich kann, wenn die Menge des Bestandteils (a) zu hoch ist, die erhaltene Copolymennasse 
auf Olefinbasis eine geringe mechanische Festigkeit besitzen. Wenn die Menge des Bestandteils (b) zu gering ist, kann 
die erhaltene Copolymennasse auf Olefinbasis eine geringe mechanische Festigkeit aufweisen. Ahnlich kann, wenn die 
Menge des Bestandteils (b) zu hoch ist, die erhaltene Copolymennasse auf Oletinbasis eine geringe Biegsamkeit und 
Elastizitatsriickgewinnungseigenschaft besitzen. Wenn die Menge des Bestandteils (d-1) zu gering ist, kann die erhaltene to 
Copolymennasse auf Olefinbasis eine geringe Gasundurchlassigkeit haben. AuBerdem kann, wenn die Menge des Be- 
standteils (d-1) zu hoch ist, die erhaltene Copolymennasse auf Olefinbasis eine geringe mechanische Festigkeit aufwei- 
sen. 

Zu der Copolymennasse auf Olefinbasis konnen Zusatze, wie ein Antioxidationsmittel, Antistatikmittel, Witterungs- 
bestandigkeitsmittel, UV-Absorptionsmittel, Gleitmittel, Farbmittei, Dispergiermittel und dgl.; Farbmittel, wie RuB; und 15 
andere kautschukartige Polymere oder thermoplastische Harze und dgl. geeigneterweise als zusatzliche Bestandteile zu- 
gegeben werden. 

Zum Erhalt der Copolymennasse auf Olefinbasis konnen die vorstehend beschriebenen Bestandteile vorteilhafter- 
weise unter Verwendung einer iiblichen Knetvorrichtung, zum Beispiel einer Kautschukmuhle, einem Brabender-Mi- 
scher, Banbury-Mischer, Knetwerk, Doppelschneckenextruder und dgl., geknetet werden. Als Knetvorrichtung kann 20 
jede Apparatur des geschlossenen Typs und offenen Typs verwendet werden, und eine Apparatur des geschlossenen 
Typs, die in Verbindung mit einem Inertgas verwendet werden kann, ist bevorzugt. Die Knettemperatur ist eine Tempe- 
ratur, bei der alle gemischten aufbauenden Bestandteile geschmolzen sind, und betragt ublicherweise etwa 160 bis 
250°C, vorzugsweise etwa 180 bis 240°C Die Knetdauer kann nicht allgemein festgelegt werden, da sie von der Art und 
Menge der gemischten aufbauenden Bestandteile und der Art der Knetvorrichtung abhangt. Wenn eine Knetvorrichtung, 25 
wie. ein Knetwerk, Banbury-Mischer und dgl.. verwendet wird, betragt die Knetdauer etwa 3 bis lOMinuten. Bei dem 
Knctvcrfahrcn konnen die aufbauenden Bestandteile auf cinmal geknetet werden, odcr cs kann cin mchrfach aufgctciltcs 
Knetverfahren verwendet werden, bei dem, nachdem ein Teil der aufbauenden Bestandteile geknetet ist, die restlichen 
aufbauenden Bestandteile zugegeben werden und das Kneten der aufbauenden, Bestandteile fortgesetzt wird. 

Zum Erhalt der Copolymennasse auf Olefinbasis konnen die vorstehend beschriebenen Bestandteile (a), (b) und (d-1) 30 
dynamisch in Gegenwart eines Vemetzungsrnittels vulkanisiert werden. 

. Als Vernetzungsmittel konnen die ublicherweise zur Vulkanisation von Isobutylen-Isopren-Copolymerkautschuk ver- 
wendeten verwendet werden, und konnen zum Beispiel Schwefel, Phenolharze, Metalloxide, Metallhydroxide, Metall- 
chloride, p-Chinondioxim oder Vernetzungsmittel auf Bismaleinimidbasis und dgl. aufgefuhrt werden. Unter ihnen sind 
Vernetzungsmittel auf Phenolharzbasis, p-Chinondioximderivate bevorzugt, und wenn der Bestandteil (d-1) ein haloge- 35 
nierter Isobutylen-Isopren-Kautschuk ist, sind Metalloxide oder Metallhydroxide bevorzugt. 

Das Vernetzungsmittel auf Phenolbasis schlieBt die fur die Copolymermassen auf Olefinbasis mit ausgezeichneter me- 
chanischer Festigkeit, Elastizitatsriickgewinnungseigenschaft und Biegsamkeit ein, die die Bestandteile (a) und (b)um- 
fassen, beschriebenen Substanzen ein. 

Als p-Chinondioximderivat werden p-Benzochinondioxid oder p-Dibenzoylchinondiamid und dgl. verwendet. Das 40 
Vernetzungsmittel kann allein verwendet werden, und zum Einstellen der Vernetzungsgeschwindigkeit kann ein Vernet- 
zungsbeschleuniger auch zusammen damit verwendet werden. Als Vemetzungsbeschleuniger konnen Oxidationsmittel, 
wie Mennige, Dibenzthiazoylsulfid und dgl., verwendet werden. Weiter kann ein Metalloxid, wie z. B. Zinkoxid und 
dgl, und Stearinsaure ebenfalls zusammen als Dispergiermittel verwendet werden. 

Als Metalloxid werden Zinkoxid, Magnesiurnoxid, Bleioxid, Calciumoxid und dgl. verwendet, und Zinkoxid und Ma- 45 
gnesiumoxid sind bevorzugt. Das Vernetzungsmittel kann allein verwendet werden, und zum Einstellen der Vernetzungs- 
geschwindigkeit kann auch ein Vemetzungsbeschleuniger zusammen darnit verwendet werden. Als Vemetzungsbe- 
schleuniger konnen 2,6-Di-tert-butyl-p-crcsol, N,N-DiethylthiohamstofF, Di-o-tolylguanidin, Dipentamethylenthiuram- 
tetrasulfid, Ethylentrithiocarbonat, 2-Mercaptobenzthiazol, Benzthiazoldisulfid, N-Phenyl-|5-naphthylarnin, Tetrame- 
thylthiuramdisulfid, Zinkdiethyldithiocarbamat, Zinkdibutyldithiocarbamat, Zinkdimethyldithiocarbamat und dgl. ver- 50 
wendet werden. 

Die Menge des verwendeten Vernetzungsmittels betragt vorzugsweise etwa 0.5 bis 15 Gew.-Teile, starker bevorzugt 
etwa 1 bis 10 Gew.-Teile, noch starker bevorzugt etwa 2 bis 8 Gew.-Teile, bezogen auf 100 Gew.-Teile des Isobutylen- 
Isopren-Copolymerkautschuks. Wenn die Menge des Vernetzungsmittels zu gering ist, kann die erhaltene vernetzte Co- 
polymennasse auf Olefinbasis eine geringe Elastizitatsriickgewinnungseigenschaft aufweisen, ahnlich kann, wenn die 55 
Menge des Vernetzungsmittels zu hoch ist, die erhaltene Copolymennasse auf Olefinbasis eine geringe Biegsamkeit be- 
sitzen. 

Zum Erhalt der Copolymermasse auf Olefinbasis kann folgender Bestandteil (n) in einem Gemisch zusatzlich zu den 
vorstehend beschriebenen Bestandteilen (a), (b) und (d-1) enthalten sein und das erhaltene Gemisch dynamisch in Ge- 
genwart eines Vernetzungsmittels vulkanisiert werden. 60 

(n): ein Weichmacher auf Mineralolbasis 

Spezielle Beispiele des Bestandteils (n) schlieBen die fur den Bestandteil (n) in der Ausfuhrungsform der vorliegenden 
Erfindung, die die Bestandteile (a) und (b) umfaBt, beschriebenen Substanzen ein. 65 

Die verwendete Menge des Bestandteils (n) betragt etwa 1 bis 200 Gew.-Teile, vorzugsweise etwa 2 bis 100 Gew.- 
Teile, bezogen auf 100 Gew.-Teile der Gesamtmenge der Bestandteile (a), (b) und (d-1). Wenn die Menge des Bestand- 
teils (n) zu gering ist, kann die erhaltene vernetzte Copolymermasse auf Olefinbasis eine geringe Biegsamkeit aufweisen, 

43 



* 



DE 199 05 292 A 1 



ahnlich kann, wenn die Menge des Bestandteils (n) zu hoch ist, die erhaltene vernetzte Copolymermasse auf Olefinbasis 
eine geringe rnechanische Festigkeit besitzen. 

Als Verfahren zur dynamischen Vulkanisation in Gegenwart eines Vernetzungsmittels der entscheidenden Bestand- 
teile (a), (b) und (d-1), des Bestandteils (n), der falls erforderlich verwendet wird, und der zusatzlichen Bestandteile, die 
5 bei der vorliegenden Erfindung geeigneterweise verwendet werden, werden die folgenden Verfahren erwahnt. Herstel- 
lungsverfahren 1 

1. Die Bestandteile (a), (b), (d-1) und (n) werden geknetet, bis alle Bestandteile gleichmaBig bei einer Temperatur 
(ublicherweise etwa 120 bis 200°C) gemischt sind, bei der der Bestandteil (b) geschmolzen ist. 
to 2. Ein Vemetzungsmittel und gegebenenfalls ein Vernetzungsbeschleuniger werden zugegeben und das Gemisch 

auf eine Temperatur, bei der eine Vernetzungsreaktion auftritt, eingestellt oder erhitzt, und eine dynamische thermi- 
sche Behandlung durchgefuhrt. 

Die verschiedenen zusatzlichen Bestandteile und dgl. konnen zu jedem Zeitpunkt wahrend der Verfahren 1 und 2 oder 
15 nach Beendigung des gesamten Verfahrens zugegeben werden. 

Herstellungsverfahren 2 

1. Die Bestandteile (a), (b), (d-1) und (n), das Vemetzungsmittel und gegebenenfalls ein Vernetzungsbeschleuniger 
20 werden geknetet, bis alle Bestandteile gleichmaBig bei einer Temperatur gemischt sind, bei der der Bestandteil (b) 

geschmolzen ist und eine Vernetzungsreaktion nicht auftritt (ublicherweise 120 bis 170°C). 

2. Das Gemisch wird auf eine Temperatur eingestellt oder erhitzt, bei der eine Vernetzungsreaktion auftritt, und 
eine dynamische therrnische Behandlung durchgefiihrt. 

25 Verschiedene zusatzliche Bestandteile und dgl. konnen zu jedem Zeitpunkt wahrend der Verfahren 1 und 2 oder nach 
Beendigung des gesamten Verfahrens zugegeben werden. 

Obwohl die Herstellungsverfahren 1 und 2 in getrennte Stadicn aufgetcilt werden, bestcht kcin Bcdarf, cine Probe 
nach Beendigung jedes Stadiums herauszunehmen, da die getrennten Stadien kontinuierlich durchgefiihrt werden kon- 
nen. Weiter kann auch ein mehrfach aufgeteiltes Knetverfahren verwendet werden, bei dem ein Teil der aufbauenden Be- 

30 standteile geknetet wird, dann die restlichen aufbauenden Bestandteile zugegeben werden und das Kneten fortgesetzt 
wird. 

Als Verfahren zur Herstellung der vernetzenden Copolymermasse auf Olefinbasis ist sowohl das Herstellungsverfah- 
ren 1 als auch Herstellungsverfahren 2 bevorzugt. Als Apparatur zur Herstellung der vernetzten Copolymermasse auf 
Olefinbasis kann eine Knetvorrichtung des geschlossenen Typs, wie eine Walzenmuhle, ein Banbury-Mischer, Knetwerk 

35 und dgl, oder ein Einschneckenextruder, Doppelschneckenextruder und dgl., die ublicherweise bei Kautschuk und in der 
Harzindustrie angewandt werden, verwendet werden, und sie sind nicht besonders auf das vorstehend beschriebene Her- 
stellungsverfahren beschrankt. 

Die Copolymermasse auf Olefinbasis und eine vernetzte Copolymermasse auf Olefinbasis mit ausgezeichneter Gasun- 
durchlassigkeit, mechanischer Festigkeit, Elastizitatsruckgewinnungseigenschaft, Biegsamkeit und FlieBfahigkeit ge- 

40 maB der vorliegenden Erfindung kann rur Kraftfahrzeuginnen- und -auBenausstattung, Teile, wie z. B. fur ein Gehause 
und dgl. von schwach elektrischen Teilen, Industrieteile, wasserdichte Teile und dgl. verwendet werden, bei denen her- 
komrnlich vulkanisierter Kautschuk und Harze auf Basis von weichem Vinylchlorid verwendet wurden. 

Die Erfindung betrifft auch eine Copolymermasse auf Olefinbasis, umfassend (a) ein Copolymer auf Olefinbasis, er- 
halten durch Copolymerisation von zwei oder mehreren Olefinen, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Pro- 

45 pylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Ole- 
fine 6 oder mehr betragt, 

und den Bestandteil (e), der den Bestandteil (b) und (e-1) ein Harz zum Klebrigmachen umfaBt. 

Der Bestandteil (a) ist ein Copolymer auf Olefinbasis erhalten durch Copolymerisation von zwei oder mehreren Ole- 
finen, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die 
50 Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt. 

Es ist erforderlich, daB die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt. Wenn 
Olefine so gewahlt werden, daB die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome geringer als 6 ist, weist ein geformter Gegenstand, 
der unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine geringe Biegsamkeit auf. 
Die Ot-Olefine mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und Kombinationen davon schlieBen die fur den Bestandteil (a) be- 
55 schriebenen ein. 

Der Bestandteil (a) ist vorzugsweise ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten durch Copolymerisation eines cyclischen 
Olefins und zwei oder mehreren Olefine, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 
bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt und 
hier die vorstehend beschriebenen "zwei oder mehreren Olefine" und das "cyclische Olefin" voneinander verschiedene 
60 Einheiten sind. 

Die bevorzugten cyclischen Olefine schlieBen die fur den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 

Der Gehalt des cyclischen Olefins im Bestandteil (a) betragt vorzugsweise etwa 0.01 bis 20 rnol.-%, starker bevorzugt 
etwa 0.05 bis 15 mol.-%, noch starker bevorzugt etwa 0.1 bis 10 mol.-% und insbesondere bevorzugt etwa 0.15 bis 5 
mol.-%. Wenn der Gehalt des cyclischen Olefins zu gering ist, kann ein geformter Gegenstand, der unter Verwendung der 
65 erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine geringe Hitzebestandigkeit aufweisen, ahnlich kann, 
wenn der Gehalt des cyclischen Olefins zu hoch ist, ein geformter Gegenstand, der unter Verwendung der erhaltenen Co- 
polymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine geringe Biegsamkeit besitzen. 

Als Olefin im Bestandteil (a) konnen Propylen oder Ethylen und Propylen darin enthalten sein. 
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Der Gehalt an Ethylen als Olefin im Bestandteil (a) betragt vorzugsweise etwa 90 mol.-% oder weniger, starker bevor- 
zugt etwa 80 moL-% oder weniger, noch starker bevorzugt etwa 70 inoL-% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 
60 mol.-% oder weniger und am starksten bevorzugt etwa 50 niol.-% oder weniger, um eine Verbesserung der Biegsam- 
keit und Transparenz der Copolymennasse auf Olefinbasis zu bewirken. Wenn der Gehalt. nicht innerhalb des vorstehend 
beschriebenen Bereichs liegt, kann das Copolymer auf Olefinbasis einen von einer Methylenkette abgeleiteten Kristall 
enthalten, und ein unter Verwendung der eriialtenen Copolymennasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand 
kann eine geringe Biegsamkeit und Transparenz aufweisen. 

Ahnlich betragt, wenn Niedertemperaturbestan dig keit insbesondere erforderlich ist, der Gehalt an Propylen im Be- 
standteil (a) vorzugsweise etwa 90 mol.-% oder weniger, starker bevorzugt etwa 80 mol.-% oder weniger, noch starker 
bevorzugt etwa 70 mol.-% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 60 mol.-% oder weniger und am starksten bevor- 
zugt etwa 50 inoi.-% oder weniger. Wenn der Gehalt nicht innerhalb des vorstehend beschriebenen Bereichs liegt, kann 
ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymennasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe 
Schlagfestigkeit bei niedrigeren Temperaturen besitzen. 

Vorzugsweise erfiilit der Bestandteil (a) die folgende Formel: 

[y/(x+y)] > 0.2, 

starker bevorzugt die Formel: 

[y/(x+y)] > 0.3, 

noch starker bevorzugt die Formel: 
[y/(x+y)] > 0.4, 

und insbesondere bevorzugt die Funnel: 
[y/(x+y)] > 0.5 

(wobei x den Gehalt (mol.-%) von Ethylen im Bestandteil (a) darstellt und y den Gehalt (mol.-%) der a-Olefine mit 4 bis 
20 Kohlenstoff atomen im Bestandteil (a) darstellt). 

Wenn die vorstehend beschriebene Formel nicht erfiilit wird, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymer- 
masse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen. 

Der Bestandteil (a) weist eine Grenzviskositat [r\], gemessen unter Verwendung von Tetralin als Losungsmittei bei ei- 
ner Temperatur von 135°C, von vorzugsweise etwa 0.3 bis 10 starker bevorzugt etwa 0.5 bis 7 noch starker bevorzugt 
etwa 0.7 bis 5, auf. Wenn die Grenzviskositat zu gering ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymennasse 
auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe mechanische Festigkeit besitzen. Ahnlich kann, wenn die 
Grenzviskositat zu hoch ist, ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymennasse auf Olefinbasis erhaltener geformter 
Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen. Das Verfahren zum Messen der Grenzviskositat [T|] ist das gleiche wie 
das fur den Bestandteil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a) weist vorzugsweise eine Molekulargewichtsverteilung (Mw/Mn), gemessen mit Gelpermeation- 
schromatographie (GPC), von etwa 3 oder weniger auf. Wenn die Molekulargewichtsverteilung zu breit ist, kann, wenn 
das Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copolymennasse auf Olefinbasis eine geringe Biegsamkeit 
aufweisen. Das Verfahren zum Messen der Molekulargewichtsverteilung ist das gleiche wie das fur Bestandteil (a) be- 
schriebene. 

Vorzugsweise weist der Bestandteil (a) weder einen Peak von 1 J/g oder mehr, bezogen auf das Schmelzen eines Kri- 
stalls, noch einen Peak von 1 J/g oder mehr, bezogen auf die Kristallisation, bei Messen mit Differentialscanningkalori- 
metrie (DSC), auf. Wenn ein solcher Peak vorhanden ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymennasse 
auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen. Das MeBverfahren mit Differen- 
tialscanningkalorimetrie ist das gleiche wie das fur- Bestandteil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a) kann unter Verwendung eines bekannten Ziegler-Natta-Katalysators oder Katalysators auf Metal- 
locenbasis hergestellt werden. Ein Katalysator auf Metallocenbasis wird bevorzugt verwendet, da ein Copolymer mit ho- 
hem Molekulargewicht, enger Molekulargewichtsverteilung und enger Zusammensetzungsverteilung erhalten wird. Als 
Katalysator auf Metallocenbasis konnen Komplexe eines Ubergangsmetalls der GruppelVA bis Gruppe VIA des Peri- 
odensystems aufgefuhrt werden, die mindestens ein Cyclopentadienylgerust enthalten. Als spezielles Beispiel des Kata- 
lysators auf Metallocenbasis konnen zum Beispiel die in JP-A-9- 12635 und 9-151205 beschriebenen Katalysatoren auf 
Metallocenbasis aufgefuhrt werden, auf die hier vollstandig Bezug genommen wird. 

Inbesondere ist im Bestandteil (a) bevorzugt, daB die Konfiguration von Propylen und/oder dera-Olefinseitenkette mit 
4 bis 20 Kohlenstoffatomen ataktische Struktur aufweist. Wenn sie keine ataktische Struktur aufweist, kann, wenn das 
Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copolymennasse auf Olefinbasis eine geringe Transparenz 
und Biegsamkeit aufweisen. Um ataktische Stereoregularitat im Copolymer bereitzustellen, konnen zwei oder mehrere 
Olefine, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und ot-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und 
die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und ein cyclisches Olefin in Gegen- 
wart eines Komplexes eines Ubergangsmetalls der Gruppe IVA bis Gruppe VIA im Periodensystem, der mindestens ein 
Cyclopentadienylgerust enthalt und nichtstereospezifische Struktur aufweist, zur Hersteilung des Copolymers copoly- 
merisiert werden. Der Komplex eines Ubergangsmetalls mit einer nichtstereospezifischen Struktur bedeutet einen Kom- 
plex, der weder Cs-Antipode noch Cn-Antipode umfaBt (n stellt eine ganze Zahl von 1 oder mehr dar). 

Weiter kann der Bestandteil (a) optimal durch Copolymerisation von zwei oder mehreren Olefinen, wobei die Olefine 
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aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen ausgewahlt sind und die Gesamtzahl der Kohlen- 
stoffatonie der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und eines cyclischen Olefins in Gegenwart eines Katalysators 
zur Olefinpolymerisation, bestehend aus Bestandteil (A), (B)und/oder (C), der fur Bestandteil (a) beschrieben ist, herge- 
stellt werden. 

5 Spezielle Beispiele, verwendete Mengen und Verfahren zur Verwendung der Bestandteile (A), (B)und (C) schlieBen 
jene fur den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 

Als spezielles Beispiel des Bestandteils (b) konnen die fiir den Bestandteil (b) beschriebenen wie vorstehend angege- 
ben aufgefuhrt werden. 

Der Bestandteil (e-1) ist ein Harz zum Klebrigmachen. 
10 Als spezielle Beispiele des Bestandteils (e- 1) konnen mindestens ein Harz, ausgewahlt aus einem Harz auf Rosinbasis, 
Ilarz auf Poly terpenbasis, synthetischem Erdoiharz, Harz auf Curnaronbasis, Harz auf Phenolbasis, Harz auf Xylolbasis, 
Harz auf S tyro lbasis, Harz auf Isoprenbasis und dgl., aufgefahrt werden. 

Als bei der vorliegenden Hrfindung verwendetes Harz auf "Rosinbasis werden naturliche Rosine, Poly men sationsro- 
sine, teilweise und vollstandig hydrierte Rosine, veresterte Verbindungen, wie Glycerinester, Pentaerythritester, Ethylen- 
15 glycolester, Methyiester dieser Rosine und dgl., weiter Rosinderivate, erhalten durch Disproportionierung, Fumarierung, 
Limierung und geeignete Kombinationen davon, ebenfalls bei der vorliegenden Erfindung aufgefuhrt. 

Als Polyterpenharz werden Homopolymere oder Copolyrnere von cyclischen Terpenen, wie a-Pinen, p-Pinen, Dipen- 
. ten und dgl., und Harze auf Terpen-Phenol-Basis, wie a-Pinen-Phenol-Harz, Dipenten-Phenol-Harz, Terpen-Bisphenol- 
harz und dgl., die Copolyrnere der vorstehend beschriebenen Terpene mit Verbindungen auf Phenolbasis (wie Phenol, 
20 Bisphenol und dgl.) sind, weiter aromatisch modifizierte Terpenharze, die Copolyrnere der vorstehend beschriebenen 
Terpene mit aromatischen Monomeren sind, ebenfalls aufgefuhrt und sind in die vorliegende Erfindung eingeschlossen. 

Als Erdoiharz werden Homopolymere oder Copolyrnere eines C 5 -Schnitts, eines Ce- bis C u -Schnitts und andere ole- 
finische Schnitte von Naphtha-gekracktem Ol und aliphatische Erdolharze, aromatische Erdolharze, aliphatische Erdol- 
harze und aliphatisch- aromatische Copolymerharze, die hydrierte Produkte dieser Polymere und dgl. sind, aufgefuhrt. 
25 Weiter werden Erdolharze auf Copolymerbasis, die Copolyrnere der vorstehend beschriebenen Naphtha gekrackten Ole 
mit den vorstehend beschriebenen Terpenen, hydrierten Produkten und dgl. davon sind ebenfalls aufgefuhrt.. Als C5- 
. Schnitt von Naphtha-gckracktcm Ol sind Isoprcn, Cyclopcntadicn 1,3-Pcntadicn, Mcthylbutcnc, wic 2-Mcthyl-l-butcn, 
2-Methyl-2-buten und dgl., Pentene, wie 1-Penten, 2-Penten und dgl., Dicyclopentadien und dgl. bevorzugt, als Q- bis 
Cu-Schnitt sind Inden, Styrol, o-, m-, p-Vmyltoluol, Methylstyrole, wie a-,(i-MethyLstyrol und dgl., Methylinden, Ethy- 
30 linden, Vinylxylol, Propenylbenzoi und dgl. bevorzugt, und als andere Schnitte auf Olefinbasis sind Buten, Hexen, Hep- 
ten, Octen, Butadien, Octadien und dgl. bevorzugt. 

Als Harz auf Phenolbasis werden Alkylphenolharze, Alkylphenol-Acetylen-Harze, erhalten durch {Condensation von 
Alkylpheriolen mit Acetylen, und modifizierte Produkte davon aufgefuhrt. Als diese Harze auf Phenolbasis ist jedes der 
Harze des Novolaktyps, erhalten durch Methylierung von Phenol mit einem sauren Katalysator, und Harze des Resol- 
35 typs, erhalten durch Methylierung von Phenol mit einem Alkalilcatalysator, allgernein verwendbar. 

Als Harz auf Xylolbasis werden ein Xylol-Formaldehyd-Harz, umfassend m-Xylol und Formaldehyd, und modifi- 
zierte Harze erhalten durch Zugabe des dritten Bestandteils zu diesem Harz und Umsetzenlassen und dgl., aufgefuhrt. 

Als Styrolharz werden Produkte von Polystyrol mit niedrigem Molekulargewicht und Copolyrnerharz von oc-Methyl- 
styrol mit Vinyltoluol, Copolyrnerharz von Styrol, Acrylnitril und Inden unddgl, aufgefuhrt. 
40 Als Isoprenharz werden Harze, erhalten durch Copolymerisation einer alicyclischen Cio-Verbindung und einer line- 
aren Cio-Verbindung, die Dimere von Isopren sind, aufgefuhrt. 

Unter den vorstehend beschriebenen verschiedenen Harzen zum Klebrigmachen sind Harze auf Rosinbasis, Harze auf 
Polyterpenbasis, synthetische Erdolharze und dgl., bevorzugt, und von diesen Harzen sind jene mit aliphatischer und/ 
oder alicyclischer Struktur in bezug auf die Transparenz des geformten Gegenstands, erhalten unter Verwendung der er- 
45 haltenen Copolymermassen auf Olefinbasis, bevorzugt. Insbesondere bevorzugt als Harze zum Klebrigmachen mit ali- 
phatischer und/oder alicyclischer Struktur sind teilweise und vollstandig hydrierte Rosine und Derivate davon als Harze 
auf Rosinbasis, Homopolymere und Copolyrnere von cyclischen Terpenen als Harze auf Polyterpenbasis, und aliphati- 
sche Erdolharze, alicyclische Erdolharze, aliphatisch-alicyclische Copolymerharze und hydrierte Produkte von Copoly- 
meren von Naphtha-gekrackten Olen mit verschiedenen Terpenen als synthetische Erdolharze. 
50 Diese Harze zum Klebrigmachen konnen allein oder in Kombination davon verwendet werden. 
Als Bestandteil (e-1) konnen entsprechende im Handel erhaltliche Produkte verwendet werden. 
Wenn von der Copolymermasse auf Olefinbasis, die die Bestandteile (a) und (e) enthalt, verlangt wird ? daB sie ausge- 
zeichnete Biegsamkeit, Transparenz, Hitzebestandigkeit, Elastizitatsruckgewinnungseigenschaften und Formgebungsei- 
genschaf ten aufweist, und einem geformten Gegenstand ausgezeichnetes Aussehen verleihen soil, ist bevorzugt, daB eine 
55 Copolymermasse auf Olefinbasis etwa 1 bis 98 Gew.-% des Bestandteils (a), etwa 1 bis 98 Gew.-% des Bestandteils 
(b)und etwa 1 bis 98 Gew.-% des Bestandteils (e-1) umfaBt. Weiter ist bevorzugt, daB die Masse etwa 5 bis 95 Gew.-% 
des Bestandteils (a), etwa 5 bis 95 Gew.-% des Bestandteils (b)und etwa 1 bis 85 Gew.-% des Bestandteils (e-1) urnfaBt. 

Wenn die Menge des Bestandteils (a) zu gering ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolyinermasse auf 
Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen. Andererseits kann, wenn die Menge 
60 des Bestandteils (a) zu hoch ist, ein-unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener ge- 
formter Gegenstand eine geringe Festigkeit besitzen. Wenn die Menge des Bestandteils (b) zu gering ist, kann ein unter 
Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Festigkeit 
und Hitzebestandigkeit aufweisen. Andererseits kann, wenn die Menge des Bestandteils (b) zu hoch ist, ein unter Ver- 
wendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit 
65 aufweisen. Wenn die Menge des Bestandteils (e-1) zu gering ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymer- 
masse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand schlechte Elastizitatsriickgewinnungseigenschaften undFormge- 
bungseigenschaften besitzen. Andererseits kann, wenn die Menge des Bestandteils (e-1) zu hoch ist, ein unter Verwen- 
dung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand schlechtes Aussehen aufweisen. 



46 



DE 199 05 292 A 1 

Zu der Copolymermasse auf Olefinbasis konnen Zusatze, wie ein Antioxidationsmittel, und weiter ein Antistatikmit- 
tel, Witierungsbestandigkeitsmittel, UV-Absorptionsmittel, Gleitrnittel, Farbmitlel, Dispergiermittel und dgl.; Fullstoffe, 
wie Giasfaser, Kohienstoffaser, Metallfaser, Glasperlen, Asbest, Glimmer, Calciumcarbonat, Kaliumtitanatwhisker, Tal- 
kum, Aranridfaser, Bariumsulfat, Glas floe ken, Fluorharz und dgl.; und andere kautschukartige Polymere oder thermopla- 
srische Harze und dgl. geeigneterweise als zusatzliche Bestandfeile zugegeben werden. 5 

Die Copolymermasse auf Olefinbasis kann auch einer Vulkanisation, wie Schwefelvulkanisation, Peroxidvulkanisa- 
tion, Metallionvulkanisation, Silanvulkanisation, Harzvulkanisation und dgl., in einem herkdmmlich bekannten Verfah- 
ren unterzogen werden. 

Zum Erhalt der Copolymermasse auf Olefinbasis konnen die vorstehend beschriebenen Bestandteile vorteilhafter- 
weise unter Verwendung eines Ublichen Extruders, Knetwerks, Banbury-Mischers, Ein- und Doppelschneckenexiruders to 
und dgl., geknetet werden. Weiter ist Trockenmischen unter Verwendung einer Spritzformvorrichtung ebenfalls mogiich. 

Die Copolymermasse auf Olefinbasis kann optimal fiir Schreibwaren, wie eine Tischauflage, Schneidmatte und dgl.; 
Kraftfahrzeuginnen- und -auBenausstattung, wie mnenpaneelenoberflachenmaterial, StoBstangen material und dgl; me- 
dizinische Materialien; mit Nahrung verbundene Materialmen, wie einen Deckeleinsatz, Rohr fur Wasser und dgl.; Teile, 
die mit Buroautomatisierungseinrichtungen verbunden sind; mit Audio- und visuellen elektrischen Haushaltsgeraten 15 
verbundene Teile, wie eine Waschmaschine und dgl.; Biiromaschinenteile; Platten, wie ein Tablett fiir Fleisch und fri- 
schen Fisch, Verpackung fiir Obst und Gemuse und Behalter fur gefrorene Nahrung und dgl.; Folien, wie Nahrungsver- 
packung, tagliche allgemeine Verkaufsverpackung, Verpackung von Industriematerial, verschiedene Kautschukpro- 
dukte. Harzprodukt, Kleidung, Laminat von z. B. Lederprodukten und dgl. und fiir Windein verwendetes Dehnungsband 
und dgl., unter Verwendung der ausgezeichneten Eigenschaften, wie vorstehend beschrieben, verwendet werden. 20 

Die Erfindung betrifft auch eine Copolymermasse auf Olefinbasis, umfassend (a) ein Copolymer auf Olefinbasis, er- 
halten durch Copoiymerisation von zwei oder mehreren Olefinen, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Pro- 
pylen und ot-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatbmen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Ole- 
fine 6 oder mehr betragt, 

und den Bestandteii (f), der den Bestandteil (b), (f- 1) einen statistischen Copolymerkautschuk aus Ethylen-Propylen (und 25 
nichtkonjugiertem Dien) und (f-2) einen anorganisehen FulhitoiT utufaBl. 

Der Bestandteil (a) ist cin Copolymer auf Olefinbasis, crhaltcn durch Copoiymerisation von zwei oder mehreren Olc- 
finen, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die 
Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt. 

Es ist erforderlich, daB die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt. Wenn 30 
Olefine so gewahlt werden, daB die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome geringer als 6 ist, weist ein geformter Gegenstand, 
der unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine geringe Biegsamkeit auf. 

Die a-Olefine mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und Kombinationen davon schlieBen die fiir den Bestandteil (a) be- 
schriebenen ein. 

Der Bestandteil (a) ist vorzugsweise ein Copolymer auf Olefinbasis erhalten durch Copoiymerisation eines cyclischen 35 
Olefins und zwei oder mehrere Olefine, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 
bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt und 
hier die vorstehend beschriebenen "zwei oder mehreren Olefine" und das "cyclische Olefin" voneinander verschiedene 
Einheiten sind. 

Die bevorzugten cyclischen Olefine schlieBen die fur den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 40 
Der Gehalt des cyclischen Olefins im Bestandteil (a) betragt vorzugsweise etwa 0.01 bis 20 mol.-%, starker bevorzugt 
etwa 0.05 bis 15 mol.-%, noch starker bevorzugt etwa 0.1 bis 10 mol,-% und insbesondere bevorzugt etwa 0.15 bis 5 
mol.-%. Wenn der Gehalt des cyclischen Olefins zu gering ist, kann ein geformter Gegenstand, der unter Verwendung der 
erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine geringe Hitzebestandigkeit aufweisen, ahnlich kann, 
wenn der Gehalt des cyclischen Olefins zu hoch ist, das Verhaltnis zwischen Festigkeit und Biegsamkeit eines geformten 45 
Gegenstandes, der unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, unausgewogen 
sein. 

Als Olefin im Bestandteil (a) konnen Propylen oder Ethylen und Propylen darin enthalten sein. 

Der Gehalt an Ethylen als Olefin im Bestandteil (a) betragt vorzugsweise etwa 90 mol.-% oder wenigei; starker bevor- 
zugt etwa 80 mol.-% oder weniger, noch starker bevorzugt etwa 70 mol.-% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 50 
60 mol.-% oder weniger und am starksten bevorzugt etwa 50 mol.-% oder weniger, um eine Verbesserung der Biegsam- 
keit und Transparenz der Copolymermasse auf Olefinbasis zu bewirken. Wenn der Gehalt nicht innerhalb des vorstehend 
beschriebenen Bereichs liegt, kann das Copolymer auf Olefinbasis einen von einer Methylenkette abgeleiteten Kristall 
enthalten und ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand 
kann eine geringe Biegsamkeit und Transparenz aufweisen. 55 

Ahnlich betragt, wenn Niedertemperaturbestandigkeit insbesondere erforderlich ist, der Gehalt an Propylen im Be- 
standteil (a) vorzugsweise etwa 90 mol.-% oder weniger, starker bevorzugt etwa 80 mol.-% oder weniger, noch starker 
bevorzugt etwa 70 mol-% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 60 mol.-% oder weniger und am starksten bevor- 
zugt etwa 50 mol.-% oder weniger. Wenn der Gehalt nicht innerhalb des vorstehend beschriebenen Bereichs liegt, kann 
ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe 60 
Schiagfestigkeit bei niedrigeren Temperaturen aufweisen. 

Vorzugsweise erfullt der Bestandteil (a) die folgende Formel: 

[y/(x+y)] > 0.2, 

65 

starker bevorzugt die Formel: 
[y/(x+y)] > 0.3, 
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noch starker bevorzugt die Fonnel: 
[y/(x+y)] > 0.4, - 

5 

und insbesondere bevorzugt die Fonnel: 
[y/(x+y)] > 0.5 

to (wobei x den Gehalt (moi.-%) von Ethylen im Bestandteil (a) darstellt und y den Gehalt (mol.-%) der a-Olefine mit 4 bis 
20 Koh lens toff atomen im Bestandteil (a) darstellt). 

Wenn die vorstehend beschriebene Formel nicht erfiillt wird, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolyrner- 
masse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen. 

Der Bestandteil (a) weist eine Grenzviskositat ft], gemessen unter Verwendung von Tetralin als Losungsmittel bei ei- 

15 ner Temperatur von 135°C, von vorzugsweise etwa 0.3 bis 10, starker bevorzugt etwa 0.5 bis 7, noch starker bevorzugt 
etwa 0.7 bis 5, auf. Wenn die Grenzviskositat zu gering ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolyrnermasse 
auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Hitzebestandigkeit aufweisen. Andererseits kann, wenn 
die Grenzviskositat zu noch ist, ein unter Verwendung der erhaltenen Copolyrnermasse auf Olefinbasis erhaltener ge- 
formter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit besitzen. Das Verfahren zum Messen der Grenzviskositat [ri] ist das glei- 

20 che wie das fur den Bestandteil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a) weist vorzugsweise eine Molekulargewichtsverteilung (Mw/Mn), gemessen mit Gelpermeation- 
schromatographie (GPC), von etwa 3 oder weniger auf. Wenn die Molekulargewichtsverteilung zu breit ist, kann, wenn 
das Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copolyrnermasse auf Olefinbasis eine geringe Biegsamkeit 
aufweisen. Das Verfahren zum Messen der Molekulargewichtsverteilung ist das gleiche wie das fur Bestandteil (a) be- 

25 schriebene. 

Vorzugsweise weist der Bestandteil (a) weder einen Peak von 1 J/g oder mehr, bezogen auf das Schmelzen eines Kri- 
stalls, noch cincn Peak von 1 J/g oder mchr, bezogen auf die Kristallisation, bei Messen mit Diffcrcntialscanningkalori- 
metrie (DSC), auf. Wenn ein solcher Peak vorhanden ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolyrnermasse 
auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen. Das MeBverfahren mit Differen- 

30 tiaiscanningkalorimetrie ist das gleiche wie das fur Bestandteil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a) kann unter Verwendung eines bekannten Ziegler-Natta-Katalysators oder Katalysators auf Metal- 
lbcenbasis hergestellt werden. Ein Katalysator auf Metallocenbasis wird bevorzugt verwendet, da ein Copolymer mit ho- 
hem Molekulargewicht, enger Molekulargewichtsverteilung und enger Zusammensetzungsverteilung erhalten wird. Als 
Katalysator auf Metallocenbasis konnen Komplexe eines Ubergangsmetalls der Gruppe IVA bis Gruppe VIA des Peri- 

35 odensystems aufgefuhrt werden, die mindestens ein Cyclopentadienylgerust enthalten. Als spezielles Beispiel des Kata- 
lysators auf Metallocenbasis konnen zum Beispiel die in JP-A-9- 12635 und 9-151205 beschriebenen Katalysatoren auf 
Metallocenbasis aufgefuhrt werden, auf die hier vollstandig Bezug genommen wird. 

Inbesondere ist in dem Bestandteil (a) bevorzugt, daB die Konfiguration von Propylen und/oder der a-Olefinseiten- 
kette mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen ataktische Struktur aufweist. Wenn sie keine ataktische Struktur aufweist, kann, 

40 wenn das Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copolyrnermasse auf Olefinbasis eine geringe Bieg- 
samkeit aufweisen. Um ataktische Stereoregularitat im Copolymer bereitzustellen, konnen zwei oder mehrere Olefine, 
wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen nut 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Ge- 
samtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewalilten Olefine 6 oder mehr betragt, und ein cyclisches Olefin in Gegenwart ei- 
nes Kompiexes eines Ubergangsmetalls der Gruppe IVA bis Gruppe VIA im Periodensystem, der mindestens ein Cyclo- 

45 pentadienyigerust enthalt und nichtstereospezifische Struktur aufweist, zur Herstellung des Copolymers copolymerisiert 
werden. Der Komplex eines Ubergangsmetalls mit einer nichtstereospezifischen Struktur bedeutet einen Komplex, der 
weder Cs-Antipode noch Cn-Antipode urnfaBt (n stellt eine ganze Zahl von 1 oder mehr dar). 

Weiter kann der Bestandteil (a) durch Copolymerisation von zwei oder mehreren Olefinen, wobei die Olefine aus 
Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen ausgewahlt sind und die Gesamtzahl der Kohlenstoff- 

50 atome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und gegebenenfalls eines cyclischen Olefins in Gegenwart eines 
Katalysators zur Olefinpolymerisation, bestehend aus Bestandteil (A), (B) und/oder (C), der fur Bestandteil (a) beschrie- 
ben ist, hergestellt werden. 

Spezielle Beispiele, verwendete Mengen und Verfahren zur Verwendung der Bestandteile (A), (B)und (C) schlieBen 
jene fur den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 
55 Als spezielles Beispiel des Bestandteils (b) konnen die fiir den Bestandteil (b) bei der vorliegenden Erfindung be- 
schriebenen, die die Bestandteile (a) und (b) urnfaBt, aufgefuhrt werden. 

Als spezielles Beispiel des Bestandteils (f-1) konnen die fiir den Bestandteil (f-1) bei der vorliegenden Erfindung be- 
schriebenen, die die Bestandteile (a) und (b)umfaBt, aufgefuhrt werden. 

Der Bestandteil (f-2) ist ein anorganischer Fullstoff. Als anorganischer Fullstoff konnen Glasflocken, Kaolin, Ton, Si- 
60 liciumdioxid, Glasfadenschleier, Glaskiigelchen, Glimmer, Talkum, Calciumcarbonat, Titanoxid, Kalium titan at whisker, 
Bariumsulfat, Aerosil und dgl. aufgefuhrt werden. Als Bestandteil (f-2) konnen entsprechende im Handel erhaltliche 
Produkte verwendet werden. 

Wenn von der Copolyrnermasse auf Olefinbasis, die die Bestandteile (a) und (f) enthalt, verlangt wird, daB sie ausge- 
zeichnete Biegsamkeit, Festigkeit, Verarbeitbarkeit und Nichtorientierungseigenschaft aufweist, wird bevorzugt, daB 
65 eine Copolyrnermasse auf Olefinbasis etwa 5 bis 90 Gew.-% des Bestandteils (a), etwa 5 bis 90 Gew.-% des Bestandteils 
(b)und etwa 5 bis 90 Gew.-% des Bestandteils (f-1) urnfaBt (wobei die Gesamtmenge der Bestandteile (a), (b) und (f-1) 
100 Gew.-% betragt) und der Gehalt des Bestandteils (f-2) etwa 1 bis 500 Gew.-Teile, pro 100 Gew.-Teile der Gesamt- 
menge der Bestandteile (a), (b) und (f-1) betragt. Weiter ist bevorzugt, daB die Masse etwa 10 bis 80 Gew.-% des Be- 
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standteils (a), etwa 10 bis 80 Gew.-% des Bestandteils (b) und etwa 10 bis 80 Gew.-% des Bestandteils (f-1) betragt und 
der Gehalt des Bestandteils (f-2) etwa 5 bis 300 Gew.-Teiie pro 100 Gew.-Teile der Gesamimenge der Bestandteile (a), 
(b)und (f-1) betragt. 

Wenn die Menge des Bestandteils (a) zu gering ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf 
Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen. Andererseits kann, wenn die Menge 
des Bestandteils (a) zu hoch ist, ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener ge- 
formter Gegenstand eine geringe Festigkeit. aufweisen. Wenn die Menge des Bestandteils (b) zu gering ist, kann ein unter 
Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Festigkeit 
besitzen. Ahnlich kann, wenn die Menge des Bestandteils (b) zu hoch ist, ein unter Verwendung der erhaltenen Copoly- 
mermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit besitzen. Wenn die Menge des Be- 
standteils (f-1) zu gering ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener ge- 
formter Gegenstand eine geringe Schlagfestigkeit bei niedrigeren Temperaturen aufweisen. Ahnlich kann, wenn die 
Menge des Bestandteils (f-1) zu hoch ist, ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhal- 
tener geformter Gegenstand eine geringe Festigkeit aufweisen. Wenn die Menge des Bestandteils (f-2) zu gering ist, kann 
die erhaltene Copolymermasse auf Olefinbasis eine geringe Nichtorientierungseigenschaft aufweisen. AuBerdem kann, 
wenn die Menge des Bestandteils (f-2) zu hoch ist, die erhaltene Copolymermasse auf Olefinbasis eine schlechte Verar- 
beitbarkeit besitzen. 

Zu der Copolymermasse auf Olefinbasis konnen Zusatze, wie ein Antioxidarionsmittel, Antistatikmittel, Witterungs- 
bestandigkeitsmittel, UV-Absorptionsmittel, Gleitmittel, Farbmittel, Dispergiermittel und dgl.; Farbmittel, wie RuB und 
dgl.; und andere kautschukartige Polymere oder thermoplastische Harze und dgl. geeigneterweise als zusatzliche Be- 
standteile zugegeben werden. 

Die Copolymermasse auf Olefinbasis kann auch einer Vulkanisation, wie Schwefelvulkanisation, Peroxidvulkanisa- 
tion, Metallionvulkanisation, Silanvulkanisation, Harzvulkanisation und dgl., mit einem herkommlich bekannten Ver- 
fahren unterzogen werden. 

Zum Erhalt der Copolymermasse auf Olefinbasis konnen die vorstehend beschriebenen Bestandteile vorteilhafter- 
weise unter Verwendung einer ublichen Knetvorrichlung, zum Beispiel einer Kautschukiiiiihle, einem Brabender-Mi- 
schcr, Banbury-Mischcr, Knctwcrk, Doppclschncckcncxtrudcr und dgl., gcknctct werden. Als Knctvorrichtung kann 
jede Apparatur des geschlossenen Typs und offenen Typs verwendet werden, und eine Apparatur des geschlossenen 
Typs, die in Verbindung mit einem Inertgas verwendet werden kann, ist bevorzugt. Die Knettemperatur ist eine Tempe- 
ratur, bei der alle gemischten aufbauenden Bestandteile geschmolzen sind, und betragt ublicherweise etwa 160 bis 
250°C, vorzugsweise etwa 180 bis 240°C. Die Knetdauer kann nicht allgemein festgelegt werden, da sie von der Art und 
Menge der gemischten aufbauenden Bestandteile und der Art der Knetvorrichtung abhangt. Wenn eine Knetvorrichtung, 
wie ein Knetwerk, Banbury-Mischer und dgl., verwendet wird, betragt die Knetdauer etwa 3 bis 10 Minuten. Bei dem 
Knetverfahren konnen die aufbauenden Bestandteile auf einmal geknetet werden, oder es kann ein mehrfach aufgeteiltes 
Knetverfahren verwendet werden, bei dem, nachdem ein Teil der aufbauenden Bestandteile geknetet ist, die restlichen 
aufbauenden Bestandteile zugegeben werden und das Kneten der aufbauenden Bestandteile fortgesetzt wird. 

Die Copolymermasse auf Olefinbasis kann auf verschiedene Formverfahren, wie ein Spritzformverfahren, Plattenex- 
trusionsformverfahren, Vakuumforrnverfahren, Hohlformverfahren, PreB formverfahren, Extrusionsformverfahren, 
Formverfahren in einer GuBform und dgl, angewandt werden, wobei verschiedene geformte Gegenstande erhalten wer- 
den. 

Die Erfindung betrifft auch eine Copolymermasse auf Olefinbasis, umfassend (a) ein Copolymer auf Olefinbasis, er- 
halten durch Copolymerisation von zwei oder mehreren Olefinen, wobei die Oiefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Pro- 
pylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoff atome der ausgewahlten Oie- 
fine 6 oder mehr betragt, 

und den Bestandteil (g) der den folgenden (g-1) und/oder (g-2) umfaBt. 

(g-1): ein Benzotriazol-Lichtstabilisator mit einem Benzotriazolgerust und einem Molekulargewicht von 100 bis 
5000, 

(g-2): ein sterisch gehinderter Amin-Lichtstabilisator mit einer Piperidylgruppe im Molekiilgerust und einem Mo- 
lekulargewicht von 200 oder mehr. 

» 

Der Bestandteil (a) ist ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten durch Copolymerisation von zwei oder mehreren Ole- 
finen, wobei die Oiefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propyien und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die 
Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Oiefine 6 oder mehr betragt. 

Es ist erforderlich, daB die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Oiefine 6 oder mehr betragt. Wenn 
Oiefine so gewahlt werden, daB die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome geringer als 6 ist, weist ein geformter Gegenstand, 
der unter Verwendung der erhaltenen Copolymennasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine geringe Biegsamkeit auf. 

Die a-Olefine mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und Kombinationen davon schlieBen die fur den Bestandteil (a) be- 
schriebenen ein. 

. Der Bestandteil (a) ist vorzugsweise ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten durch Copolymerisation eines cyclischen 
Olefins und zwei oder mehrerer Oiefine, wobei die Oiefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propyien und a-Olefinen mit 4 
bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Oiefine 6 oder mehr betragt. Hier 
sind die vorstehend beschriebenen "zwei oder mehreren Oiefine" und das "cyclische Olefin" voneinander verschiedene 
Einheiten. 

Die bevorzugten cyclischen Oiefine schlieBen die fUr den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 

Der Gehalt des cyclischen Olefins im Bestandteil (a) betragt vorzugsweise etwa 0.01 bis 20 mol.-%, starker bevorzugt 
etwa 0.05 bis 15 mol.-%, noch starker bevorzugt etwa 0.1 bis 10 mol.-% und insbesondere bevorzugt etwa 0.15 bis 5 
mol.-%. Wenn der Gehalt des cyclischen Olefins zu gering ist, kann ein geformter Gegenstand, der unter Verwendung der 
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erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine geringe Hitzebestandigkeit aufweisen, andererseits kann, 
wenn der Gehalt des cyclischen Olefins zu hoch ist, das Verhaltnis zwischen Festigkeit und Biegsamkeit eines geformten 
Gegenstandes, der unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, unausgewogen 
sein. 

5 Als Olefin im Bestandteil (a) konnen Propylen oder Ethylen und Propylen darin enthalten sein. 

Der Gehalt an Ethylen als Olefin im Bestandteil (a) betragt vorzugsweise etwa 90 mol.-% oder weniger, starker bevor- 
zugt etwa 80 mol.-% oder weniger, noch starker bevorzugt etwa 70 mol.-% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 
60 mol.-% oder weniger und am starksten bevorzugt etwa 50 mol.-% oder weniger, um eine Verbesserung der Biegsam- 
keit und Transparenz der Copolymermasse auf Olefinbasis zu bewirken. Wenn der Gehalt nicht innerhalb des vorstehend 
to beschriebenen Bereichs liegt, kann das Copolymer auf Olefinbasis einen von einer Methylenkette abgeleiteten Kri stall 
enthalten, und ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand 
kann eine geringe Biegsamkeit und Transparenz aufweisen. 

Andererseits betragt, wenn Niedertemperaturbestandigkeit insbesondere erforderlich ist, der Gehalt. an Propylen im 
Bestandteil (a) vorzugsweise etwa 90 mol.-% oder weniger, starker bevorzugt etwa 80 mol.-% oder weniger, noch starker 
15 bevorzugt etwa 70 mol.-% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 60 mol.-% oder weniger und am starksten bevor- 
zugt etwa 50 mol.-% oder weniger. Wenn der Gehalt nicht innerhalb des vorstehend beschriebenen Bereichs liegt, kann 
ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe 
Schlagfestigkeit bei niedrigeren Temperaturen besitzen. 

Vorzugsweise erfullt der Bestandteil (a) die folgende Formel: 

20 

[y/(x+y)] > 0.2, 
starker bevorzugt die Formel: 
25 [y/(x+y)] > 0.3, 

noch starker bevorzugt die Formel: 
[y/(x+y)] > 0.4, 

30 

und insbesondere bevorzugt die Formel: 
[y/(x+y)] > 0.5 

35 (wobei x den Gehalt (mol.-%) von Ethylen im Bestandteil (a) darstellt und y den Gehalt (mol.-%) der a-Olefine mit 4 bis 
20 Kohlenstoff atomen im Bestandteil (a) darstellt). 

Wenn die vorstehend beschriebene Formel nicht erfullt wird, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymer- 
masse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen. 

Der Bestandteil (a) weist eine Grenzviskositat [T|], gemessen unter Verwendung von Tetralin als Losungsmittel bei ei- 

40 ner Temperatur von 135°C, von vorzugsweise etwa 0.3 bis 10, starker bevorzugt etwa 0.5 bis 7, noch starker bevorzugt 
etwa 0.7 bis 5, auf. Wenn die Grenzviskositat zu gering ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse 
auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Hitzebestandigkeit aufweisen. Ahnlich kann, wenn die 
Grenzviskositat zu hoch ist, ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter 
Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen. Das Verfahren zum Messen der Grenzviskositat [T|] ist das gleiche wie 

45 das fur den Bestandteil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a) weist vorzugsweise eine Molekulargewichtsverteilung (Mw/Mn), gemessen mit Gelpermeation- 
schromatographie (GPC), von etwa 3 oder weniger auf. Wenn die Molekulargewichtsverteilung zu breit ist, kann, wenn 
das Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copolymermasse auf Olefinbasis eine geringe Biegsamkeit 
aufweisen. Das Verfahren zum Messen der Molekulargewichtsverteilung ist das gleiche wie das fur Bestandteil (a) be- 

50 schriebene. 

Vorzugsweise weist der Bestandteil (a) weder einen Peak von 1 J/g oder mehr, bezogen auf das Schmelzen eines Kri- 
stalls, noch einen Peak von 1 J/g oder mehr, bezogen auf die Kristallisation, bei Messen mit Differentialscanningkalori- 
metrie (DSC), auf. Wenn ein solcher Peak vorhanden ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse 
auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit besitzen. Das MeB verfahren mit DifFerenti- 

55 alscanningkalorimetrie ist das gleiche wie das fiir Bestandteil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a) kann unter Verwendung eines bekannten Ziegler-Natta-Katalysators oder Katalysators auf Metal- 
locenbasis hergestellt werden. Ein Katalysator auf Metallocenbasis wird bevorzugt verwendet, da ein Copolymer mit ho- 
hem Molekulargewicht, enger Molekulargewichtsverteilung und enger Zusammensetzungsverteiiung erhalten wird. Als 
Katalysator auf Metallocenbasis konnen Komplexe eines "Dbergangsmetalls der Gruppe IVA bis Gruppe VIA des Peri- 

60 odensystems aufgefuhrt. werden, die mindestens ein Cyclopentadienylgerust enthalten. Als spezielles Beispiel des Kata- 
lysators auf Metallocenbasis konnen zum Beispiel die in JP-A-9- 12635 und 9-151205 beschriebenen Katalysatoren auf 
Metallocenbasis aufgefuhrt werden, auf die hier vollstandig Bezug genommen wird. 

Inbesondere ist in dem Bestandteil (a) bevorzugt, daB die Konfiguration von Propylen und/oder der a-Olefinseiten- 
kette mit 4 bis 20 Kohlenstoff atomen ataktische Struktur aufweist. Wenn sie keine ataktische Struktur aufweist, kann, 

65 wenn das Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copolymermasse auf Olefinbasis eine geringe Trans- 
parenz und Biegsamkeit aufweisen. Um ataktische Stereoregularitat im Copolymer bereitzustellen, konnen zwei oder 
mehrere Olefine, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoff- 
atomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und ein cyclisches Ole- 
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fin in Gegenwart eines Komplexes eines Obergangs met al Is der Gruppe IVA bis Gruppe VIA im Periodensysteni, der 
mindestens ein Cyciopentadienylgerust enthalt und nichtstereospezifische Struktur aufweist, zur Herstellung des Copo- 
lymers copolynterisiert werden. Der Kornplex eines Ubergangsmetalls mit einer nichtstereospezifischen Struktur bedeu- 
tet einen Komplex, der weder Cs-Antipode noch Cn-Antipode umfaBt (n stellt eine ganze Zahl von 1 oder mehr dar). 

Weifer kann der Bestandteil (a) optimal durch Copolymerisafion von zwei oder mehreren Oiefinen, wobei die Olefine 5 
aus Ethylen, Propylen und a-OLefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen:ausgewahlt sind und die Gesamtzahl der Kohlen- 
stoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und eines cyclischen Olefins in Gegenwart eines Katalysators 
zur Oiefinpolymerisation, bestehend aus Bestandteil (A), (B)und/oder (C), der fur Bestandteil (a) beschrieben ist, herge- 
stellt werden. 

Spezielle Beispiele, verwendete Mengen und Verfahren zur Verwendung der Bestandteile (A), (B)und (C) schlieBen to 
jene fur den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 

Das Molekulargewicht des UV-Absorptionsmittels (g-1) betragt 100 bis 5000, vorzugsweise 200 bis 4000. Wenn das . 
Molekulargewicht zu gering ist, wird ein groBer Anteil des T Jchtabsorptionsmittels selbsr beim Kneten oder Formen der 
erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis sublimiert und die gewunschte Witterungsbestandigkeitseigenschaft nicht 
leicht erhalten. Ahnlich wird, wenn das Molekulargewicht zu hoch ist, eine Fehldispersion des Lichtabsorptionsrnittels 15 
nach dem Kneten oder Formen der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis leicht bewirkt und eine zufriedenstel- 
lende Witterungsbestandigkeitseigenschaft wird nicht leicht erhalten. 

Spezielle Beispiele des Bestandreils (g-1) schlieBen 2-(5-Methyl-2-hydroxyphenyl)benztriazol, 2-(3-tert-Butyl-5-me- 
thyl-2-hydroxyphenyl)-5-chlorbenztriazol, 2-(2-Hydroxy-5-tert-octylphenyl)benztriazol, 2-(3,5-Di-tert-buryl-2-hydro- 
xyphenyl)benztriazol, 2-(3,5-Di-tert-amyl-2-hydroxyphenyl)benztriazol, 2-(3,5-Di-tert-butyl-2-hydroxyphenyl)-5- 20 
chlorbenztriazol, 2-(2-Hydroxy-3-stearyl-5-methylphenyl)benztriazol, 2-[2-Hydroxy-3,5-bis(a,a-dimemylbenzyl)phe- 
nyl]-2H-benztriazol, Kondensationsprodukt von Methyl-3-[3-tert-butyl-5(2H-benztriazol-2-yl)-4-hydroxyphenyl]pro- 
pionat mit Poly-(3-ll)ethylenglycol, 2-[2-Hyfroxy-3-(3,4,5,6-tetrahydrophm 

zol, 2-(2-Hydroxy-5-tert-butylphenyl)benztriazol, 2,2-Memylenbis[6-(2H-benztriazol-2-yl)-4-(l,l,3,3-tetramethylbu- 
tyl)phenol], 2-Ethylhexyl-3-[3-tert-butyl-5-(5-chlor-2H-benztriazol-2-yl)-4-hydroxyphenyl]propionat, Octyl-3-[3-tert- 25 
buLyl-5-(5-chlor-2H-benztriazol-2-yl)-4-hydroxyphenyl]propionat, Methyl-3-[3-tert-butyl-5-(5-chlor-2H-benztriazol-2- 
yl)-4-hydroxyphcnyl]propionat, 3-[3-tcrt-Butyl-5-(5-chIor-2H-bcnztriazol-2-yl)-4-hydroxyphcnyl]propionat, 2,2-Mc- 
thylenbis-[4-tert-butyl-6-(2H-benztriazol-2-yl)phenol] und dgl. ein. 

Das Molekulargewicht des UV Absorptionsmittels (g-2) betragt ublicherweise 200 oder mehr, vorzugsweise 300 oder 
mehr, noch starker bevorzugt 300 bis 100 000. 30 

Wenn das Molekulargewicht zu gering ist, wird ein groBer Anteil des Lichtstabilisators selbst beim Kneten oder For- 
men der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis sublimiert und die gewunschte Witterungsbestandigkeitseigen- 
schaft wird nicht leicht erhalten. Ahnlich kann, wenn das Molekulargewicht zu hoch ist, die Dispergierbarkeit des Be- 
standteils (g-2) unzureichend werden. 

Spezielle Beispiele des Bestandteils (g-2) schlieBen (2,2,6,6-Tetramethylen-4-piperidyl)-2-propylencarboxylat, 35 
(l,2,2,6,6-Pentamethyl-4-piperidyl)-2-propylencarboxylat, Bis(2,2 7 6,6-tetramethyl-4-piperidyl)sebacat, Bis( 1,2,2,6,6- 
pentamethyl-4-piperidyl)sebacat, 2-(3,5-Di-tert-butyl-4-hydroxybenzyl)-2-n-butylmalonsaurebis(L2,2,6,6-pentame- 
thyl-4-piperidyl), Tetrakis(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)-l,2,3,4-butantetracarboxylat, Tetrakis(l,2,2,6,6-pentame- 
thy 1-4-piperidyl)- 1 ,2,3 ,4-butante trac arboxy lat, Poly [ { 6-( 1 , 1 ,3 ,3- tetramethy lbuty l)amino- 1 ,3,5-tri azin-2,4- 

diyl} {(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)imino] ], Polykondensat von l-(2-Hydroxyethyl)-4-hydroxy-2,2,6,6- tetramethy 1- 40 
piperidin mit Dimethylsuccinat, 4-[3-(3,5-Di-tert-butyl-4-hydroxyphenyl)propionyloxy]- 1-[2- {3-(3,5-di-tert-butyl-4- 
hydroxydiphenyl)propionyloxy}emyl]-2,2,6,6-tetrametliylpiperidin, gemischte Esterverbindung von 1,2,3,4-Butantetra- 
carbonsaure mit 1, 2,2,6, 6-Pentamethyl-4-piperidinol und 1-Tridecanol, gemischte Esterverbindung von 1,2,3,4-Butante- 
tracarbonsaure mit 2,2,6,6-Tetramethyl-4-piperidinoi und 1-Tridecanol, gemischte Esterverbindung von 1,2,3,4-Butan- 
tetracarbonsaure mit l,2,2,6,6-Pentamethyl-4-piperidinol und 3,9-Bis(2-hydroxy-l,l-dimethylethyi)-2,4,8,10-tetraoxa- 45 
spiro[5,5]-undecan, gemischte Esterverbindung von 1,2,3,4-Butantetracarbonsaure mit 2,2,6,6-Tetramethyl-4-piperidi- 
nol und 3,9-Bis(2-hydroxy-l,l-dimethylethyl)-2,4,8,10-tetraoxaspiro[5,5]undecan, Polykondensat von N,N- 
Bis(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)hexamethylendiamin mit 1,2-Dibromethan, 2-Methyl-5-(2,2,6,6-tetramethyl-4-pi- 
peridylamino)-N-(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)propionamid, N,N T ,4,7-Tetrakis[4,6-bis{N-butyl-N-(2,2,6,6-tetrame- 
thyl-4-pipendyl)amino}-l,3,5-triazin-2-yl]-4J-diazadecan-l,10-diarnin, N,N',4-Tris[4,6-bis{N-butyl-N-(2,2,6,6-tetra- 50 
methyl-4-piperidyl)amino } - 1 ,3,5-triazin-2-yl]-4,7-diazadecan- 1 , 10-diamm, Bis( 1 -aery loy 1-2, 2,6,6-tetramethy 1-4-pipe- 
ridyl)-2,2-bis-(3,5-di-tert-butyl-4-hydroxybenzyi)malonat, N,N,4,7-Tetrakis[4,6-bis{N-butyl-N-( 1,2,2,6, 6-pentame- 
thyl4-piperidyl)amino}- 1 ,3,5-triazin-2-yl]-4,7-diazadecan- 1, 10-diamin, N,N',4-Tris[4,6-bis {N-butyl-N-(l ,2,2,6,6-pen- 
tamethyl-4-pipendyl)amino}-l,3,5-triazin-2-yl]-4,7-diazadecan-l,10-diamin, Bis(2,2,6,6-tetramethyl-4-piperidyl)succi- 
nat, 2,2,6, 6-Tetramethyl4-piperidylbenzoat, Tris(2,2,6,6-tetramemyl-4-piperidyl)nitrilotriacetat und dgl. ein. 55 

Der Bestandteil (g) besteht vorzugsweise aus dem Bestandteil (g-1) und dem Bestandteil (g-2). Unter Verwendung 
beider Bestandteile zusammen kann die Klebrigkeit, die ein Hinweis auf Witterungsbestandigkeitseigenschaft ist, gering 
gehalten werden. 

Das Verwendungsverhaltnis (g-l)/(g-2) betragt vorzugsweise etwa 1/99 bis 99/1, noch starker bevorzugt etwa 5/95 bis 
95/5, insbesondere bevorzugt etwa 10/90 bis 90/10. 60 

Wenn von der Copolymermasse auf Olefinbasis, die die Bestandteile (a) und (g) enthalt, verlangt wird, daB sie ausge- 
zeichnete Transparenz und Biegsamkeit aufweist, betragt der Gehalt des Bestandteils (g) vorzugsweise etwa 0.01 bis 
5 Gew.-Teile, pro 100 Gew.-Teile des Bestandteils (a). Weiter betragt der Gehalt des Bestandteils (g) starker bevorzugt 
etwa 0.01 bis 4.5 Gew.-Teile, insbesondere bevorzugt etwa 0.01 bis 4 Gew.-Teile, pro 100 Gew.-Teile des Bestandteils 
(a). 65 

Wenn die Menge des Bestandteils (g) zu gering ist, kann die schlieBlich erhaltene Copolymermasse auf Olefinbasis 
nicht ausreichende Witterungsbestandigkeitseigenschaft aufweisen, und wenn die Menge des Bestandteils (g) zu hoch 
ist, kann die Masse Transparenz verlieren und ein Ausbluten von Lichtabsorpdonsmittel auftreten. 
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Weiter ist, wenn von der Copolymermasse auf Olefinbasis, die die Bestandteiie (a) und (g) enthalt, erforderlich ist, daB 
sie ausgezeichnete mechanise he Festigkeit, Transparenz, Hitzebestandigkeit und Biegsamkeit aufweist, bevorzugt, daB 
der Bestandteil (b), der zu (a) verschieden ist, darin zusatzlich zum vorstehend beschriebenen Bestandteil (a) enthalten 
ist. 

S Als spezielles Beispiel des Bestandteils (b) konnen jene aufgefuhrt werden, die fur den Bestandteil (b)bei der vorlie- 
genden Erfindung beschrieben sind. 

Beziiglich der Gehalte der Bestandteiie (a) und (b) betragt die Menge des Bestandteils (a) etwa 1 bis 99 Gew.-% und 
die Menge des Bestandteils (b) etwa 1 bis 99 Gew.-%, pro 100 Gew.-% der Gesamtmenge der Bestandteiie (a) und (b). 
Vorzugsweise betragt die Menge des Bestandteils (a) etwa 2 bis 98 Gew.-% und die Menge des Bestandteils (b) etwa 2 

10 bis 98 Gew.-%, und noch starker bevorzugt betragt die Menge des Bestandteils (a) etwa 5 bis 95 Gew.-% und die Menge 
des Bestandteils (b)etwa 5 bis 95 Gew.-%. Der Gehalt des vorstehend beschriebenen Bestandteils (g) betragt iiblicher- 
weise etwa 0.01 bis 5 Gew.-Teile, vorzugsweise etwa 0.01 bis 4.5 Gew.-Teile, noch starker bevorzugt etwa 0.01 bis 
4 Gew.-Teile, pro 100 Gew.-% der Gesamtmenge der Bestandteiie (a) und (b). Wenn die Menge des Bestandteils (g) zu 
gering ist, kann die endgiiltig erhaitene Copolymermasse auf Olefinbasis nicht ausreichende Witterungsbestandigkeit 

15 aufweisen, und wenn die Menge des Bestandteils (g) zu hoch ist, verliert die Masse Transparenz, und ein Ausbluten von 
Lichtabsorptiorismittel kann auftreten. 

In ublichen Copolymermassen auf Olefinbasis verwendete Zusatze konnen bei Bedarf zur Copolymermasse auf Ole- 
finbasis gegeben oder in ihr enthalten sein. Als solche Zusatze konnen zum Beispiel ein Weichmacher, wie Phthalat und 
dgL; Kautschukerweicher; FuTlstoffe oder Verstarkungsmittel wie Siliciumdioxid, Talkum. Glasfaser und dgl.; weiter 

20 Antioxidationsmittel, Antistatikmittel, Rammverzbgerungsmittel, Gleitmittel, Formlosenrittel, Farbmittel, Pigment, 
Keimbiidner und dgl.; und z. B. Gemische davon auf gefuhrt- werden. Weiter konnen kautschukartige Poly mere, wie 
SBR, NBR, BR, EPDM, EPR, NR, IR, 1,2-Polybutadien, AR, CR, ER und dgl. bei Bedarf ebenfalis zugegeben werden. 

Die Copolymermasse auf Olefinbasis kann bei Bedarf auch einer Vulkanisation, wie Schwefelvuikanisation, Peroxid- 
vulkanisation, Metaliionvulkanisation, Silan vulkanisation, Harzvulkanisation und dgl., mit einem herkommlichen Ver- 

25 fahren unterzogen werden. 

Die Copolymermasse auf Olefinbasis wirkt auch als Modifikator fur ein thermoplastisches Harz. Beispiele eines sol- 
chen thcrmoplastischcn Harzcs schlicBcn Polycstcrharz, wie cin Polycthylcntcrcphthalatharz, Polybutylcntcrcphthalat- 
harz; Polyphenylenoxidharz, Harz auf Poly acetalbasis, Harz auf Poly amidbasis, Harz auf Polycarbonatbasis und dgl. ein, 
und unter ihnen sind ein Polybutylenterephthalatharz und ein Polyphenylenoxidharz bevorzugt. 

30 Zum Erhalt der Copolymermasse auf Olefinbasis konnen die vorstehend beschriebenen Bestandteiie vorteilhafter- 
weise unter Verwendung einer ublichen Knetvorrichtung, zum Beispiel einer Kautschukmuhle, einem Brabender-Mi- 
scher, B anbury-Mi scher, Knetwerk, Doppelschneckenextruder und dgl., geknetet werden. Als Knetvorrichtung kann 
jede Apparatur des geschlossenen Typs und offenen Typs verwendet werden, und eine Apparatur des geschlossenen 
Typs, die in Verbindung mit einem Inertgas verwendet werden kann, ist bevorzugt. Die Knettemperatur ist eine Tempe- 

35 ratur, bei der alle gemischten aufbauenden Bestandteiie geschmolzen sind und betragt iiblicherweise etwa 160 bis 250°C, 
vorzugsweise etwa 180 bis 240°C. Die Knetdauer kann nicht allgemein festgelegt werden, da sie von der Art und Menge 
der gemischten aufbauenden Bestandteiie und der Art der Knetvorrichtung abhangt. Wenn eine Knetvorrichtung, wie ein 
Knetwerk, B anbury-Mi scher und dgL, verwendet wird, betragt die Knetdauer etwa 3 bis lOMinuten. Bei dem Knetver- 
fahren konnen die aufbauenden Bestandteiie auf einmal geknetet werden, oder es kann ein mehrfach aufgeteiltes Knet- 

40 verfahren verwendet werden, bei dem, nachdem ein Teil der aufbauenden Bestandteiie geknetet ist, die restlichen auf- 
bauenden Bestandteiie zugegeben werden und das Kneten der aufbauenden Bestandteiie fortgesetzt wird. 

Die Copolymermasse auf Olefinbasis kann mit herkdmmlich bekannten Verfahren, wie ein Extrusionsformverfaliren, 
Spritzform verfahren, Hohlform verfahren, Kompressionsformverfahren, Kalanderform verfahren und dgl, zu einem 
praktisch anwendbaren geformten Gegenstand verarbeitet werden. Der so erhaitene geformte Gegenstand kann einer 

45 Verarbeitungsbehandlung, wie Anstreichen und Plattieren, unterzogen werden. 

Die Copolymermasse auf Olefinbasis kann in verschiedenen Bereichen unter Ausnutzung der ausgezeichneten Witte- 
rungsbestandigkeitseigenschaften, Transparenz, Hitzebestandigkeit, Schlagfestigkeit, Verarbeitbarkeit, Weichheit, Nie- 
dertemperatureigenschaften, Temperaturabhangigkeit, Vertraglichkeit, Streichbarkeit, Bedruckbarkeit, HeiBstempelei- 
genschaften, Tiefzieheigenschaften, HeiBwasserbestandigkeit, Kautschukelastizitat, Kautschukgefiihls, Geschmeidig- 

50 keit, Gleitbestandigkeit, Bestandigkeit gegen Beanspruchungsbruch und dgl. verwendet und dabei verarbeitet werden. 
Zum Beispiel kann die vorliegende Masse auf Platten, wie ein Tablett fur Fleisch und frischen Fisch, Verpackung fiir 
Obst und Gemuse, Behalter fur gefrorene Nahrung und dgl., durch ihre ausgezeichnete Zugeigenschaft, Hitzebestandig- 
keit, Biegsamkeit, Transparenz, HeiBsiegeleigenschaft und Olbestandigkeit; Folien, wie Nahrungsverpackung, tagliche 
allgemeine Verkaufs verpackung, Verpackung von Industriematerial, verschiedene Kautschukprodukte, Harzprodukte, 

55 Kleidung, Laminat von z. B. Lederprodukten und dgl. und fiir Windeln verwendetes Dehnungsband und dgl., durch ihre 
ausgezeichnete Witterungsbestandigkeitseigenschaft, Hitzebestandigkeit, Transparenz, HeiBsiegeleigenschaft und Bieg- 
samkeit; Industrieschlauch, Rohre, Riemen und dgl. durch ihre ausgezeichnete Hitzebestandigkeit, Olbestandigkeit, 
Biegsamkeit, Transparenz und Zugeigenschaft; Schuhe, wie Sportschuhe, Freizeitschuhe, Modesandalen, Lederschuhe 
und dgl., durch ihre ausgezeichnete Witterungsbestandigkeitseigenschaft, Biegsamkeit und Zugeigenschaft; Gehause 

60 durch ihre ausgezeichnete Witterungsbestandigkeit, Transparenz und Zugeigenschaft; elektrische Haushaltsgerate, wie 
ein Fernsehgerat, eine Stereoanlage, Waschmaschine und dgl., durch ihre ausgezeichnete Witterungsbestandigkeitsei- 
genschaft, Zugeigenschaft und Transparenz; Kraftfahrzeuginnen- und -auBenteile, wie StoBstangenteile, Kernftillungen, 
Seitendichtungen und dgl., durch ihre ausgezeichnete Witterungsbestandigkeitseigenschaft, Zugeigenschaft und Hitze- 
bestandigkeit; Haftmittei durch ihre ausgezeichnete Witterungsbestandigkeitseigenschaft und Hitzebestandigkeit; medi- 

65 zinische Beutel durch ihre ausgezeichnete Biegsamkeit, Transparenz, HeiBsiegeleigenschaften, Hitzebestandigkeit und 
Zugeigenschaften; medizinische Rohre und Katheter durch ihre ausgezeichnete Biegsamkeit, Hitzebestandigkeit, HeiB- 
siegeleigenschaften und Zugeigenschaft; Spritzendichtung und Kautschukkolben durch ihre ausgezeichnete Biegsamkeit 
und Hitzebestandigkeit; verschiedene Hygieneprodukte durch ihre ausgezeichnete Biegsamkeit, Transparenz und Zugei- 
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genschaft; Vermischniaterialien von Asphalt, wie StraBenbelag, wasserdichte Plat.ten, RohrLeitungsbeschichtungen und 
dgL, durch ihre ausgezeichnete Biegsamkeit, Wnterungsbestandigkeitseigenschaft und Hitzebestandigkeit; breite An- 
wendungen, wie andere tagliche Outer, Freizeitartikel, Spielzeug, Schreibwaren, Industriematerialien, medizinische In- 
strumente und dgl. durch ihre ausgezeichnete Witterungsbestandigkeit, Biegsamkeit, Hitzebestandigkeit unci Zugeigen- 
schaft angewandt werden. 

Die Erfindung betrifft auch eine Copolymermasse auf Olefinbasis, umfassend (a) ein Copolymer auf Olefinbasis, er- 
halten durch Copolynierisation von zwei oder mehreren Olefinen, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Pro- 
pylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatornen und die Gesarntzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Ole- 
fine 6 oder mehr betragt, 

und den Bestandteil (h), der den Bestandteil (f-1) und den Bestandteil (b) und/oder den folgenden Bestandteil (h-1) um- 
faBt. 

(h-1): Ein Polymer auf Ethylenbasis mit einem Ethylengehalt von etwa 90 mol.-% oder mehr. 

Der Bestandteil (a) ist ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten durch Copolymerisation von zwei oder mehreren Ole- 
finen, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatornen und die 
Gesarntzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt. 

Es ist erforderlich, daB die Gesarntzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt. Wenn 
Olefine so gewahlt werden, daB die Gesarntzahl der Kohlenstoffatome geringer als 6 ist, weist ein geformter Gegen stand, 
der unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine geringe Biegsamkeit auf. Der 
Gehalt an Ethylen als Olefin im Bestandteil (a) betragt vorzugsweise etwa 90 mol.-% oder weniger, um eine Verbesse- 
rung der Biegsamkeit der Copolymermasse auf Olefinbasis zu bewirken. Wenn der Gehalt nicht innerhalb des vorstehend 
beschriebenen Bereichs liegt, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener ge- 
formter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit aufweisen, da das Copolymer auf Olefinbasis einen von einer Methylen- 
kette abgeleiteten Kristall enthalt. 

Die a-Olefine mil 4 bis 20 Kuhlenstoffatoinen und Kombinationen davon schlieBen die fur den Bestandteil (a) be- 
schriebenen cin. 

Der Bestandteil (a) ist vorzugsweise ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten durch Copolymerisation eines cyclischen 
Olefins und zwei oder mehrere Olefine, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 
bis 20 Kohlenstoffatornen und die Gesarntzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt und 
hier die vorstehend beschriebenen "zwei oder mehreren Olefine" und das "cyclische Olefin" voneinander verschiedene 
Einheiten sind. 

Die bevorzugten cyclischen Olefine schlieBen die fiir den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 

Der Gehalt des cyclischen Olefins im Bestandteil (a) betragt vorzugsweise etwa 0.01 bis 20 moL-%, starker bevorzugt 
etwa 0.05 bis 15 mol.-%, noch starker bevorzugt etwa 0.1 bis 10 mol.-% und insbesondere bevorzugt etwa 0.15 bis 5 
mol.-%. Wenn der Gehalt des cyclischen Olefins zu gering ist, kann ein geformter Gegenstand, der unter Verwendung der 
erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine geringe Hitzebestandigkeit aufweisen, andererseits kann, 
wenn der Gehalt des cyclischen Olefins zu hoch ist, das Verhaltnis zwischen mechanischer Festigkeit und Biegsamkeit 
eines geformten Gegenstandes, der unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, un- 
ausgewogen sein. 

Als Olefin im Bestandteil (a) kbnnen Propylen oder Ethylen und Propylen darin enthalten sein. 

Der Gehalt an Ethylen als Olefin im Bestandteil (a) betragt vorzugsweise etwa 90 mol.-% oder weniger, starker bevor- 
zugt etwa 80 mol.-% oder weniger, noch starker bevorzugt etwa 70 mol.-% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 
60 mol.-% oder weniger und am starksten bevorzugt etwa 50 mol.-% oder weniger, um eine Verbesserung der Biegsam- 
keit der Copolymermasse auf Olefinbasis zu bewirken. Wenn der Gehalt nicht innerhalb des vorstehend beschriebenen 
Bereichs liegt, kann das Copolymer auf Olefinbasis einen von einer Methylenkette abgeleiteten Kristall enthalten, und 
ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand kann eine ge- 
ringe Biegsamkeit aufweisen. 

Andererseits betragt, wenn Niedertemperaturbestandigkeit insbesondere erforderlich ist, der Gehalt an Propylen im 
Bestandteil (a) vorzugsweise etwa 90 mol.-% oder weniger, starker bevorzugt etwa 80 mol.-% oder weniger, noch starker 
bevorzugt etwa 70 mol.-% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 60 mol.-% oder weniger und am starksten bevor- 
zugt etwa 50 mol.-% oder weniger. Wenn der Gehalt nicht innerhalb des vorstehend beschriebenen Bereichs liegt, kann 
ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe 
Schlagfestigkeit bei niedrigeren Temperaturen aufweisen. 

Vorzugsweise erfullt der Bestandteil (a) die folgende Formel: 

[y/(x+y)] > 0.2, 

starker bevorzugt die Formel: 

[y/(x+y)l > 0.3, 

noch starker bevorzugt die Formel: 
[y/(x+y)] > 0.4, 

und insbesondere bevorzugt die Formel: 
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[y/(x+y)] > 0.5 

(wobei x den Gehalt (mol.-%) von Ethy len im Bestandteil (a) darstellt und y den GehaLt (mol.-%) der a-Olefine mit 4 bis 
20 Kohlenstoffatomen im Bestandteil (a) darstellt). 
5 Wenn die vorstehend beschriebene Formel nicht erfullt wird, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymer- 
masse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit besitzen. 

Der Bestandteil (a) weist eine Grenzviskositat [T[], gemessen unter Verwendung von Tetralin als Losungsmittel bei ei- 
ner Temperatur von 135°C, von vorzugsweise etwa 0.3 bis 10, starker bevorzugt etwa 0.5 bis 7, noch starker bevorzugt 
etwa 0.7 bis 5, auf. Wenn die Grenzviskositat zu gering ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copoiymermasse 

lo auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe mechanische Festigkeit aufweisen. Ahnlich kann, wenn 
die Grenzviskositat zu hoch ist, ein unter Verwendung der erhaltenen Copoiymermasse auf Olefinbasis erhaltener ge- 
formter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit besitzen. Das Verfahren zum Messen der Grenzviskositat [T|] ist das glei- 
che wie das fur den Bestandteil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a) weist vorzugsweise eine Molekulargewichtsverteilung (Mw/Mn), gemessen mit Gelpertneation- 

15 schromatographie (GPC), von etwa 3 oder weniger auf. Wenn die Molekulargewichtsverteilung zu breit ist, kann, wenn 
das Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copoiymermasse auf Olefinbasis eine geringe Biegsamkeit 
aufweisen. Das Verfahren zum Messen der Molekulargewichtsverteilung ist das gleiche wie das fur Bestandteil (a) be- 
schriebene. 

Vorzugsweise weist der Bestandteil (a) weder einen Peak von 1 J/g oder mehr, bezogen auf das Schmelzen eines Kri- 

20 stalls, noch einen Peak von 1 J/g oder mehr, bezogen auf die Kristallisation, bei Messen mit Differentialscanningkalori- 
metrie (DSC), auf. Wenn ein soicher Peak vorhanden ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copoiymermasse 
auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Biegsamkeit besitzen. Das MeGverfahren mit Differenti- 
alscanningkalorimetrie ist das gleiche wie das fur Bestandteil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a) kann unter Verwendung eines bekannten Ziegler-Natta-Katalysators oder Katalysators auf Metal- 

25 locenbasis hergestellt werden. Ein Katalysator auf Metallocenbasis wird bevorzugt verwendet, da ein Copolymer mit ho- 
hem Molekulargewicht, enger Molekulargewichtsverteilung und enger Zusammensetzungsverteilung erhalten wird. Als 
Katalysator auf Metallocenbasis konnen Komplcxc eines Ubergangsmetalls der Gruppc IVA bis Gruppc VIA des Peri- 
odensy stems aufgefuhrt werden, die mindestens ein Cyclopentadienylgeriist enthalten. Als spezielles Beispiel des Kata- 
lysators auf Metallocenbasis konnen zum Beispiel die in JP-A-9- 12635 und 9-151205 beschriebenen Katalysatoren auf 

30 Metallocenbasis aufgefuhrt werden, auf die hier vollstandig Bezug genommen wird. 

Inbesondere ist in dem Bestandteil (a) bevorzugt, daB die Konfiguration von Propylen und/oder der a-Olefinseiten- 
keite mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen ataktische Struktur aufweist. Wenn sie keine ataktische Struktur aufweist, kann, 
wenn das Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copoiymermasse auf Olefinbasis eine geringe Bieg- 
samkeit aufweisen. Um ataktische Stereoregularitat im Copolymer bereitzustellen, konnen zwei oder mehrere Olefine, 

35 wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Ge- 
samtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und ein cyclisches Olefin in Gegenwart ei- 
nes Komplexes eines Ubergangsmetalls der Gruppe IVA bis Gruppe VTA im Periodensystem, der mindestens ein Cyclo- 
pentadienylgeriist enthalt und nichtstereospezifische Struktur aufweist, zur Herstellung des Copolymers copolymerisiert 
werden. Der Komplex eines Ubergangsmetalls mit einer nichtstereospezifischen Struktur bedeutet einen Komplex, der 

40 weder Cs-Antipode noch Cn-Antipode umfaBt (n stellt eine ganze Zahl von 1 oder mehr dar). 

Weiter kann der Bestandteil (a) optimal durch Copolymerisation von zwei oder mehreren Olefinen, wobei die Olefine 
aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen ausgewahlt sind und die Gesarntzahl der Kohlen- 
stoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und eines cyclischen Olefins in Gegenwart eines Katalysators 
zur Olefinpolymerisation, bestehend aus Bestandteil (A), (B) und/oder (C), der fur Bestandteil (a) beschrieben ist, herge- 

45 stellt werden. 

Spezielle Beispiele, verwendete Mengen und Verfahren zur Verwendung der Bestandteile (A), (B) und (C) schlieBen 
jene im Abschnitt fur den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 

Als spezielles Beispiel des Bestandteils (b) kann der Bestandteil (b), wie vorstehend in der gegenwartigen Offenba- 
rung der Erfindung angegeben, aufgefuhrt werden. 
50 Als spezielles Beispiel des Bestandteils (f-1) kann der Bestandteil (f-1), wie vorstehend in der gegenwartigen Offen- 
barung der Erfindung angegeben, aufgefuhrt werden. 

Als spezielles Beispiel des Bestandteils (h-1) kann der Bestandteil (h-1), wie vorstehend in der gegenwartigen Offen- 
barung der Erfindung angegeben, aufgefuhrt werden. 

Wenn von der Copoiymermasse auf Olefinbasis, die die Bestandteile (a) und (h) enthalt, verlangt wird, daB sie ausge- 
55 zeichnete Schmelzbindeeigenschaften aufweist und hohe Haftfestigkeit gegeniiber sowohl vulkanisiertem Kautschauk 
auf Olefinbasis als auch nicht vulkanisiertem Kautschuk auf Olefinbasis zeigt, um daran zu haften, wird bevorzugt, daB 
eine Copoiymermasse auf Olefinbasis etwa 1 bis 80 Gew.-% des Bestandteils (a), etwa 5 bis 89 Gew.-% des vorstehend 
beschriebenen Bestandteils (f-1), etwa 5 bis 89 Gew.-% des Bestandteils (b) und/oder des vorstehend beschriebenen Be- 
standteils (h-1) und etwa 1 bis 50 Gew.-% des folgenden Bestandteils (o) aufweist, der Bestandteil (a) eine Grenzvisko- 
60 si tat [T|], gemessen unter Verwendung von Tetralin als T^osungsmittel bei einer Temperatur von 135°C, von etwa 0.5 bis 
10 aufweist und der Ethylengehalt des Bestandteils (f-1) geringer als etwa 90 mol.-% ist, wobei die Gesamtmenge der 
Bestandteile (a), (f-1), (b)und/oder (h-1) und (o) 100 Gew.-% betragt. 

(o): Ein amorphes Polymer auf ot-Olefinbasis mit einer Grenzviskositat [r\] von weniger als etwa 0.5, gemessen un- 
65 ter Verwendung von Tetralin als Losungsmittel bei einer Temperatur von 135°C. 

Der Bestandteil (f-1) in der Copoiymermasse auf Olefinbasis mit ausgezeichneten Schmelzbindungseigenschaften, die 
ausgezeichnete Haftfestigkeit gegeniiber sowohl vulkanisiertem Kautschuk auf Olefinbasis als auch nicht vulkanisiertem 
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Kaulschuk auf OLefinbasis zeigt, uni daran zu haften, ist ein statist ischer Copolymerkautschuk aus Ethylen-Propylen 
(und nichtkonjugiertem Dien), von deni derEthylengehalt geringer als etwa 90 mol.-% ist. 

Als spezielle Beispiele des Bestandteils (f-1) in der Copolymer™ asse auf Olefinbasis kann der Bestandteil (f-1) wie 
vorstehend angegeben aufgefuhrt werden. 

Der Bestandteil (o) ist ein amorphes Polymer auf a-Olefinbasis mil einer Grenzviskositat [T|] von weniger als etwa 5 
0.5, gemessen unter Verwendung von Tetralin als Losungsmittel bei einer Temperatur von 135°C. 

Das amorphe Polymer auf a-Olefinbasis (o) ist ein Polymer, das ein amorphes Homopolymer eines a-Olefins mil 3 
oder rnehr Kohlenstoffatomen oder ein amorphes Copolymer umfaBt, das das a-Olefin als Hauptbestandteil enthait, und 
weist eine Kristallinitat, gemessen mit Rontgenstreuung von weniger als etwa 50% auf. 

Die Grenzviskositat [x\] des Bestandteils (o), gemessen unter Verwendung von Tetralin als Losungsmittel bei einer 10 
Temperatur von 135°C, ist geringer als etwa 0.5, vorzugsweise etwa 0.01 bis 0.45, insbesondere bevorzugt etwa 0.02 bis 
0.4. Wenn die Grenzviskositat zu gering ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copoiymermasse auf Olefinbasis 
erhaltener geformter Gegenstand eine geringe mechanische Festigkeit aufweisen. Andererseits kann, wenn die Grenzvis- 
kositat zu hoch ist, die Haftfestigkeit zwischen der erhaltenen Copoiymermasse auf Olefinbasis und einem daran zu be- 
festigenden Material geringer werden. 15 

Die Kristallinitat des Bestandteils (o) betragt vorzugsweise etwa 30% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 20% 
oder weniger. Wenn die Kristallinitat zu hoch ist, kann die Haftfestigkeit zwischen der erhaltenen Copoiymermasse auf 
Olefinbasis und einem daran zu befestigenden Material geringer werden. 

Das Zahlenmittel des Molekulargewichts des Bestandteils (o) betragt iiblicherweise etwa 1000 bis 20 000, vorzugs- 
weise etwa 1500 bis 15 000. Wenn das Zahlenmittel des Molekulargewichts zu gering ist, kann die erhaltene Copolymer- 20 
masse auf Olefinbasis eine geringe mechanische Festigkeit aufweisen, ahnlich kann, wenn das Zahlenmittel des Moleku- 
largewichts zu hoch ist, die Haftfestigkeit zwischen der erhaltenen Copoiymermasse auf Olefinbasis und einem daran zu 
befestigenden Material geringer werden. Die Schmelzviskositat bei 190°C des Bestandteils (o) betragt iiblicherweise 
etwa 50 000 cps der weniger, vorzugsweise etwa 100 bis 30 000 cps, insbesondere bevorzugt etwa 200 bis 20 000 cps. 
Wenn die Schmelzviskositat zu gering ist, kann die erhaltene Copoiymermasse auf Olefinbasis eine geringe mechanische 25 
Festigkeit besitzen, andererseits kann, wenn die Schmelzviskositat zu hoch ist, die Haftfestigkeit zwischen der erhalte- 
nen Copoiymermasse auf Olefinbasis und cincm daran zu befestigenden Material geringer werden. 

Als spezielle Beispiele des a- Olefins im Bestandteil (o) konnen Propylen, 1-Buten, 1-Penten, 3-Methyl-l-buten, 1- 
Hexen, 3-Methyl-l-penten, 4-Methyl-l-penten, 3-Ethyl-l-penten, 1-Octen, 1-Decen, 1-Undecen und dgl. aufgefuhrt 
werden. Als spezielle Beispiele des Bestandteils (o) werden amorphe Homopolymere, wie ein ataktisches Polypropylen, 30 
ataktisches Poly-l-buten und dgl.; amorphe Copolymere mit einem anderen Olefin (zum Beispiel Ethylen, 1-Buten, 1- 
Penten, 1-Hexen, 4-Methyl-l-penten, 1-Octen, 1-Decen und dgl.), die Propylen als Hauptbestandteil enthalten, amorphe 
Copolymere mit einem anderen Olefin (zum Beispiel Ethylen, Propylen, 1-Penten, 1-Hexen, 4-Methyl-l-penten, 1-Oc- 
ten, 1-Decen und dgl.) aufgefuhrt, die 1-Buten als Hauptbestandteil enthalten. Unter diesen amorphen Polymeren auf 
Olefinbasis sind ein ataktisches Polypropylen, amorphes Propylen/Ethylen-Copolymer, amorphes Propylen/l-Buten-Co- 35 
polymer bevorzugt. Als vorstehend beschriebenes amorphes Copolymer auf Olefinbasis konnen Copolymere des statisti- 
schen Typs oder Copolymere des Blocktyps, erhalten durch eine Mehrschrittpolymerisation, aufgefuhrt werden. Im Fail 
dieses Copolymers des Blocktyps ist erforderlich, daB die Bindungsstruktur einer a-Olefineinheit, wie Propylen, 1-Buten 
und dgl., die der Hauptbestandteil wird, ataktische Struktur aufweist. Wenn das amorphe Copolymer ein Copolymer ei- 
nes a-Olefins mit 3 oder mehr Kohlenstoffatomen mit Ethylen ist, betragt der Gehalt des a-Olefins vorzugsweise etwa 50 40 
mol.-% oder mehr und insbesondere bevorzugt etwa 60 mol.-% oder mehr. Das Polymer und Copolymer konnen durch 
ein Gasphasenpolymerisationsverfahren, Massepolymerisauonsverfahren und Ldsungspolymerisationsverfahren oder . 
durch ein Mehrschrittpolymerisation sverfahren, erhalten durch irgendeine Kombination davon, hergestellt werden. Das 
ataktische Polypropylen kann als Nebenprodukt im Verfahren zur Herstellung eines Polypropylens als kristallines Poly- 
mer auf Olefinbasis erhalten werden. 45 

Weiter umfaBt die Masse vorzugsweise etwa 5 bis 70Gew.-% des Bestandteils (a), etwa 15 bis 80 Gew.-% des Be- 
standteils (f-1), etwa 8 bis 70 Gew.-% des Bestandteils (b) und/oder des Bestandteils (h-1) und etwa 3 bis 40 Gew.-% des 
Bestandteils (o). 

Wenn die Menge des Bestandteils (a) zu gering ist, kann die erhaltene Copoiymermasse auf Olefinbasis eine geringe 
Biegsamkeit aufweisen, ahnlich kann, wenn die Menge des Bestandteils (a) zu hoch ist, die erhaltene Copoiymermasse 50 
auf Olefinbasis eine geringe mechanische Festigkeit besitzen. Wenn die Menge des Bestandteils (f-1) zu gering ist, kann 
die erhaltene Copoiymermasse auf Olefinbasis eine geringe Biegsamkeit aufweisen, ahnlich kann, wenn die Menge des 
Bestandteils (f-1) zu hoch ist, die erhaltene Copoiymermasse auf Olefinbasis eine geringe mechanische Festigkeit und 
FlieBfahigkeit besitzen. Wenn die Mengen der Bestandteile (b) und (h-1) zu gering sind, kann die erhaltene Copoiymer- 
masse auf Olefinbasis eine geringe mechanische Festigkeit und Hitzebestandigkeit aufweisen, auBerdem kann, wenn die 55 
Mengen der Bestandteile (b) und (h-1) zu hoch sind, die erhaltene Copoiymermasse auf Olefinbasis eine, geringe Bieg- 
samkeit aufweisen. Wenn die Menge des Bestandteils (o) zu gering ist, kann die Schmelzbindungseigenschaft zwischen 
der erhaltenen Copoiymermasse auf Olefinbasis und einem daran zu befestigenden Material gering sein, andererseits 
kann, wenn die Menge des Bestandteils (o) zu hoch ist, die erhaltene Copoiymermasse auf Olefinbasis eine geringe me- 
chanische Festigkeit haben. 60 

Die Copoiymermasse auf Olefinbasis kann eine Copoiymermasse auf Olefinbasis sein, die etwa 1 bis 200 Gew.-Teile 
des vorstehend beschriebenen Bestandteils (n) pro 100 Gew.-Teile der Gesamtmenge der Bestandteile (a), (f-1), (b) und 
(h-1), umfaBt. 

Als Bestandteil (n) in der Copoiymermasse auf Olefinbasis kann der Bestandteil (n), wie vorstehend in der vorliegen- 
den Offenbarung der Erfindung angegeben, verwendet werden. 65 

Unter Verwendung des Bestandteils (n) in einer Menge im vorstehend beschriebenen Bereich kann eine Wirkung er- 
zielt, so daB die Verarbeitbarkeit, FlieBfahigkeit und Biegsamkeit weiter verbessert werden. Wenn die Menge des Be- 
standteils (n) zu hoch ist, tritt wahrscheinlich eine Verringerung in der mechanischen Festigkeit, Ausbluten eines Weich- 
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machers, Fehldispergieren beim Kneten der Bestandteile (o), (f-1), (b) und/oder (h-1) auf. 

Zu der Copolymennasse auf Olefinbasis konnen Zusatze, wie ein Antioxidationsmittel, Antistatikmittel, Wuterungs- 
bestandigkeitsmittel, UV-Absorptionsmittel, Gleitmittel, Farbmittel, Dispergiermittel und dgl.; Farbmittel, wie RuB; 
Fullstoffe, wie Glasfaser, Kohlensfoffaser, Metallfaser, Aramidfaser, Glasperlen, Asbest, Glimmer, Calciumcarbonat, 
5 Kaliumtitanatwhisker, Talkum, Bariumsulfat, Glasflocken und dgl.; und andere kautschukartige Polymere oder thermo- 
plastische Harze und dgl. geeigneterweise als zusatzliche Bestandteile zusatzlich zu den vorstehend beschriebenen Be- 
standteilen gegeben werden, 

Zum Erhalt der Copoiymermasse auf Olefinbasis konnen die wesentlichen Bestandteile (a), (f-1), (b)und/oder (h-1) 
und der Bestandteil (n), der bei Bedarf verwendet wird, und die gegebenenfalls verwendeten zusatzlichen Bestandteile 

to vorteilhafterweise unter Verwendung einer iiblichen Knetvorrichtung, zum Beispiel einer Kautschukmuhle, einem Bra- 
bender-Mischer, Banbury-Mischer, Knetwerk, Doppelschneckenextruder und dgl., geknetet werden. Als Knetvorrich- 
tung kann jede Apparatur des geschlossenen Typs und orfenen Typs verwendet werden, und eine Apparatur des geschlos- 
senen Typs, die in Verhindung mit einem Tnertgas verwendet werden kann, ist bevorzugt. Die Knettemperatur ist eine 
Temperatur, bei der alle gemischten aufbauenden Bestandteile geschmolzen sind, und betragt ubiicherweise etwa 160 bis 

15 250°C, vorzugsweise etwa 180 bis 240°C. Die Knetdauer kann nicht allgemein festgelegt werden, da sie von der Art und 
Menge der gemischten aufbauenden Bestandteile und der Art der Knetvorrichtung abhangt. Wenn eine Knetvorrichtung, 
wie ein Knetwerk, Banbury-Mischer und dgl., verwendet wird, betragt die Knetdauer etwa 3 bis 10 Minuten, Bei dem 
Knetverfahren konnen die aufbauenden Bestandteile auf einmal geknetet werden, oder es kann ein mehrfach aufgeteiltes 
Knetverfahren verwendet werden, bei dem, nachdem ein Teil der aufbauenden Bestandteile geknetet ist, die restlichen 

20 aufbauenden Bestandteile zugegeben werden und das Kneten der aufbauenden Bestandteile fortgesetzt wird. 

Die erfindungsgemaBe Copoiymermasse auf Olefinbasis, die ausgezeichnete Schmelzbindungseigenschaft aufweist 
und hohe Haftfestigkeit gegeniiber sowohl vulkanisiertem Kautschuk auf Olefinbasis als auch nicht vulkanisiertem Kau- 
tschuk auf Olefinbasis zeigt, kann als Kraftfahrzeuginnen- und -auBenausstattung, fur Teile, wie eine Verpackung, Ge- 
hause und dgl. von schwach elektrischeri Teilen, Industrieteile und wasserdichte Teile und dgl. verwendet werden, bei de- 

25 nen herkommliche Harze auf Basis von weichem Vinylchlorid verwendet wurden. 

Die Erfindung betrifft auch eine Copolymennasse auf Olefinbasis, umfassend (a) ein Copolymer auf Olefinbasis, er- 
haltcn durch Copolymcrisation von zwci oder mchrcrcn Olcfincn, wobci die Olcfinc ausgewahlt sind aus Ethylcn, Pro- 
pylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der KohlenstofFatome der ausgewahlten Ole- 
fine 6 oder mehr betragt, 

30 und den Bestandteil (i), der den Bestandteil (b) und (f-2) einen anorganischen Fiillstoff umfaBt. 

Der Bestandteil (a) ist ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten durch Copolymerisation von zwei oder mehreren Ole- 
iinen, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und CJ-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die 
Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt. 

Es ist erforderlich, daB die Gesamtzahl der KohlenstofTatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt. Wenn 
35 Olefine so gewahlt werden, daB die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome geringer als 6 ist, weist ein geformter Gegenstand, 
der unter Verwendung der erhaltenen Copoiymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, eine geringe Schlagfestigkeit auf. 

Die cc-Olefine mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und Kombinationen davon schlieBen die fur den Bestandteil (a) be- 
schriebenen ein. 

Der Bestandteil (a) ist vorzugsweise ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten durch Copolymerisation eines cyclischen 
40 Olefins und zwei oder mehrerer Olefine, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 
bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und 
hier die vorstehend beschriebenen "zwei oder mehreren Olefine" und das "cyclische Olefin" voneinander verschiedene 
Einheiten sind. 

Die bevorzugten cyclischen Olefine schlieBen die fur den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 

45 Der Gehalt des cyclischen Olefins im Bestandteil (a) betragt vorzugsweise etwa 0.01 bis 20 mol.-%, starker bevorzugt 
etwa 0.05 bis 15 mol.-%, noch starker bevorzugt etwa 0.1 bis 10 rnol.-%, insbesondere bevorzugt etwa 0. 15 bis 5 mol.- 
%. Wenn der Gehalt des cyclischen Olefins zu gering ist, kann ein geformter Gegenstand, der unter Verwendung der er- 
haltenen Copoiymermasse auf Olefinbasis erhalten wird, ein schlechtes Aussehen besitzen, ahnlich kann, wenn der Ge- 
halt des cyclischen Olefins zu hoch ist, ein geformter Gegenstand, der unter Verwendung der erhaltenen Copolymer- 

50 masse auf Olefinbasis erhalten wird, eine geringe Schlagfestigkeit aufweisen. 

Als Olefin im Bestandteil (a) konnen Propylen oder Ethylen und Propylen darin enthalten sein. 
Der Gehalt an Ethylen als Olefin im Bestandteil (a) betragt vorzugsweise etwa 90 mol.-% oder wenigei; starker bevor- 
zugt etwa 80 mol-% oder weniger, noch starker bevorzugt etwa 70 mol.-% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 
60 mbl.-% oder weniger und am starksten bevorzugt etwa 50 moL-% oder weniger, um eine Verbesserung der Schlagfe- 

55 stigkeit und Niedertemperaturbestandigkeit der Copoiymermasse auf Olefinbasis zu bewirkea Wenn der Gehalt nicht in- 
nerhalb des vorstehend beschriebenen Bereichs liegt, kann das Copolymer auf Olefinbasis einen von einer Methylenkette 
abgeleiteten Kristall enthalten, und das Verhaltnis zwischen Schlagfestigkeit und Steifigkeit eines unter Verwendung der 
erhaltenen Copoiymermasse auf Olefinbasis erhaltenen geformten Gegenstandes kann unausgewogen sein und insbeson- 
dere kann seine Schlagfestigkeit bei niedrigeren Temperaturen gering sein. 

60 Andererseits betragt, wenn Niedertemperaturbestandigkeit insbesondere erforderlich ist, der Gehalt. an Propylen im 
Bestandteil (a) vorzugsweise etwa 90 moL-% oder weniger, starker bevorzugt etwa 80 mol.-% oder weniger, noch starker 
bevorzugt etwa 70 moi.-% oder weniger, insbesondere bevorzugt etwa 60 mol.-% oder weniger und am starksten bevor- 
zugt etwa 50 mol.-% oder weniger. Wenn der Gehalt nicht innerhalb des vorstehend beschriebenen Bereichs liegt, kann 
ein unter Verwendung der erhaltenen Copoiymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe 

65 Schlagfestigkeit bei niedrigeren Temperaturen aufweisen. 

Vorzugsweise erfullt der Bestandteil (a) die folgende Formel: 

0.10 < [y/(x+y)J < 0.90, 
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starker bevorzugt die Formel: 

0.15 < [y/(x+y)] < 0.80, 

noch starker bevorzugt die Formel: 

0.20 < [y/(x+y)J < 0.70, 

und insbesondere bevorzugt die Forniel: 

0.25 < [y/(x+y)] < 0.60 

(wobei x den Gehalt (mol.-%) von Ethylen im Bestandteil (a) darstelit und y den Gehalt (mol.-%) der a-Olefine mit 4 bis 
20 Koh lens toffat omen im Bestandteil (a) darstelit). 

Wenn die vorstehend beschriebene Formel nieht erfullt wird, kann das Verhaltnis zwischen Schlagfestigkeit und Stei- 
figkeit eines unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaitenen geformten Gegenstandes un- 
ausgewogen sein. 

Der Bestandteil (a) weist eine Grenzviskositat [r\], gemessen unter Verwendung von Tetralin als Losungsmittel bei ei- 
ner Temperatur von 135°C, von vorzugsweise etwa 0.3 bis 10, starker bevorzugt etwa 0.5 bis 7, noch starker bevorzugt 
etwa 0.7 bis 5, auf. Wenn die Grenzviskositat zu gering ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse 
auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Schlagfestigkeit besitzen. Ahnlich kann, wenn die Grenz- 
viskositat zu hoch ist, ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Ge- 
genstand ein schlechtes Aussehen aufweisen. Das Verfahren zum Messen der Grenzviskositat ft] ist das gleiche wie das 
fiir den Bestandteil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a) weist vorzugsweise eine Molekulargewichtsverteilung (Mw/Mn), gemessen mit Gelpermeation- 
schromatographic (GPC), von etwa 3 odcr weniger auf. Wenn die Molekulargewichtsverteilung zu brcit ist, kann, wenn 
das Copolymer als Modifikator verwendet wird, die erhaltene Copolymermasse auf Olefinbasis eine geringe Schlagfe- 
stigkeit aufweisen. Das Verfahren zum Messen der Molekulargewichtsverteilung ist das gleiche wie das fiir Bestandteil 
(a) beschriebene. 

Vorzugsweise weist der Bestandteil (a) weder einen Peak yon 1 J/g oder mehr, bezogen auf das Schmelzen eines Kri- 
stalls, noch einen Peak von 1 J/g oder mehr, bezogen auf die Kristaliisation, bei Messen mit Differentialscanningkalori- 
metrie (DSC), auf. Wenn ein solcher Peak vorhanden ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse 
auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Steifigkeit aufweisen. Das MeBverfahren mit Differenti- 
alscanningkalorimetrie ist das gleiche wie das fiir Bestandteil (a) beschriebene. 

Der Bestandteil (a) kann unter Verwendung eines bekannten Ziegler-Natta-Katalysators oder Katalysators auf Metal- 
locenbasis hergestellt werden. Ein Katalysator auf Metallocenbasis wird bevorzugt verwendet, da ein Copolymer mit ho- 
hem Molekulargewicht, enger Molekulargewichtsverteilung und enger Zusammensetzungsverteilung erhalten wird. Als 
Katalysator auf Metallocenbasis konnen Komplexe eines Ubergangsmetalls der Gruppe IVA bis Gruppe VIA des Peri- 
odensystems aufgefiihrt werden, die mindestens ein Cyclopentadienylgerust enthalten. Als spezielles Beispiel des Kata- 
lysators auf Metallocenbasis konnen zum Beispiel die in JP-A-9-12635 und 9-151205 beschriebenen Katalysatoren auf 
Metallocenbasis aufgefiihrt werden, auf die hier vollstandig Bezug genommen wird. 

Inbesondere ist in dem Bestandteil (a) bevorzugt, daB die KonfiguraUon von Propylen und/oder der a-Olefinseiten- 
kette mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen ataktische Struktur aufweist. Wenn sie keine ataktische Struktur aufweist, kann, 
wenn das Copolymer als Modifikator verwendet wird, das Verhaltnis zwischen Schlagfestigkeit und Steifigkeit der erhal- 
tenen Copolymermasse auf Olefinbasis unausgewogen sein. Urn ataktische Stereoregularitat im Copolymer bereitzustel- 
ien, konnen zwei oder mehrere Oiefine, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 
bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und 
ein cyclisches Olefin in Gegenwart eines Komplexes eines Ubergangsmetalls der Gruppe IVA bis Gruppe VIA im Peri- 
odensystem, der mindestens ein Cyclopentadienylgerust enthalt und nichtstereospezifische Struktur aufweist, zur Her- 
stellung des Copolymers copolymerisiert werden. Der Komplex eines Ubergangsmetalls mit einer nichtstereospezifi- 
schen Struktur bedeutet einen Komplex, der weder Cs-Antipode noch Cn-Antipode umfaBt (n stellt eine ganze Zahl von 
1 oder mehr dar). 

Weiter kann der Bestandteil (a) optimal durch Copolymerisadon von zwei oder mehreren Olefinen, wobei die Olefine 
aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen ausgewahlt sind und die Gesamtzahl der Kohlen- 
storfatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, und eines cyclischen Olefins in Gegenwart eines Katalysators 
zur Olefinpolymerisation, bestehend aus Bestandteil (A), (B)und/oder (C), der fiir Bestandteil (a) beschrieben ist, herge- 
stellt werden. 

Spezielle Beispiele, verwendete Mengen und Verfahren zur Verwendung der Bestandteile (A), (B)und (C) schlieBen 
jene fur den Bestandteil (a) beschriebenen ein. 

Als spezielles Beispiel des Bestandteils (b) kann der Bestandteil (b), wie vorstehend in der vorliegenden Offenbarung 
der Erfindung angegeben, aufgefiihrt werden. 

Als spezielles Beispiel des Bestandteils (f-2) kann der Bestandteil (f-2), wie vorstehend in der vorliegenden Offenba- 
rung der Erfindung angegeben, aufgefiihrt werden. 

Wenn von der Copolymermasse auf Olefinbasis, die die Bestandteile (a) und (i) enthalt, verlangt wird, daB sie einem 
geformten Gegenstand ausgezeichnetes Aussehen verleiht und ausgezeichnete Schlagfestigkeit bei Raumtemperatur und 
bei niedrigerer Temperatur und hohe Steifigkeit aufweist, ist bevorzugt, daB eine Copolymermasse auf Olefinbasis etwa 3 
bis 50 Gew.-% des Bestandteils (a), etwa 30 bis 92 Gew.-% des Bestandteils (b) und etwa 5 bis 50 Gew.-% des Bestand- 
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teils (f-2) umfaBt. Weiter umfaBt die Masse vorzugsweise etwa 4 bis 40Gew.-% des Bestandteils (a), etwa 50 bis 90 
Gew.-% des Bestandteils (b)und etwa 6 bis 40 Gew.-% des Bestandteils (f-2). 

Wenn die Menge des Bestandteils (a) zu gering oder zu hoch ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copoly- 
mermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand ein schlechtes Aussehen haben. Wenn die Menge des Be- 

5 standteils (b) zu gering ist, kann ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener ge- 
formter Gegenstand eine geringe Steifigkeit aufweisen, ahnlich kann, wenn die Menge des Bestandteils (b) zu hoch ist, 
ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe 
Schlagfestigkeit besitzen. Wenn die Menge des Bestandteils (f-2) zu gering ist, kann ein unter Verwendung der erhalte- 
nen Copolymermasse auf Olefinbasis erhaltener geformter Gegenstand eine geringe Steifigkeit aufweisen, ahnlich kann, 

10 wenn die Menge des Bestandteils (f-2) zu hoch ist, ein unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Olefinba- 
sis erhaltener geformter Gegenstand ein schlechtes Aussehen besitzen. 

Die Verwendung von Talkurn, Calciumcarbonat, Glasfaser ist in bezug auf die Ausgewogenheit zwischen der Schlag- 
festigkeit und Steifigkeit eines geforrnten Gegenstands, der unter Verwendung der erhaltenen Copolymermasse auf Ole- 
finbasis erhalten wird, insbesondere bevorzugt. 

15 Zu der Copolymermasse auf Olefinbasis konnen Zusatze, wie ein Antioxidationsmittel, Antistatikmittel, Witterungs- 
bestandigkeitsmittel, UV-Absorptionsnuttel, Gleitmittei, Farbstoff, Dispergiermittel und dgl; Farbmittel, wie RuB; ther- 
moplastische Harze und Ethylen-Propylen-Copolyrnerkautschuk; Ethylen-a-Oiefin-Copolymerkautschuk, bestehend 
aus einer Kombination von Ethyien-l-Buten, Ethylen-l-Hexen, Ethylen-l-Octen und dgl, der nicht zur Kategorie des 
Bestandteils (a) gehort; Copolymerkautschuk aus Ethylen, Propylen und nichtkonjugiertem Dien, Polybutadien, Styrol- 

20 Butadien-Blockcopolymerkautschuk, Styrol-Butadien-Styrol-Blockcopolymerkautschuk, statistischer Styrol-Butadien- 
( Copolymerkautschuk, teilweise hydrierter Styrol-Butadien-Styroi-Blockcopolymerkautschuk, teilweise hydrierter stati- 
stischer Styroi-Butadien-Copolymerkautschuk, Styrol-Isopren-Blockcopolymerkautschuk, teilweise hydrierter Styrol- 
Isopren-Blockcopolymerkautschuk, Acrylnitril-Butadien-Copolymerkautschuk, teilweise hydrierter Acrylnitril-Buta- 
dien- Copolymerkautschuk, Butylenkautschuk, Chloroprenkautschuk, Fluorkautschuk, chlorsulfoniertes Polyethylen, Si- 

25 liconkautschuk, Urethankautschuk und dgl., geeigneterweise als zusatzliche Bestandteile zugegeben werden. 

Die Copolymermasse auf Olefinbasis kann auch bei Bedarf einer Vulkanisation, wie Sen wef el vulkanisation, Peroxid- 
vulkanisation, Mctallion vulkanisation, Sil an vulkanisation, Harzvulkanisation und dgl., mit cincm hcrkommlich bckann- 
ten Verfahren unterzogen werden. 

Zum Erhalt der Copolymermasse auf Olefinbasis konnen die vorstehend beschriebenen Bestandteile vorteilhafter- 

30 weise unter Verwendung einer ublichen Knetvorrichtung, zum Beispiel einer Kautschukmiihle, einem Brabender-Mi- 
scher, Banbury-Mischer, Knetwerk, Doppeischneckenextruder und dgL, geknetet werden. Als Knetvorrichtung kann 
jede Apparatur des geschlossenen Typs und offenen Typs verwendet werden, und eine Apparatur des geschlossenen 
Typs, die in Verbindung mit einem Inertgas verwendet werden kann, ist bevorzugt. Die Knettemperatur ist eine Tempe- 
ratur, bei der alle gemischten aufbauenden Bestandteile geschmolzen sind und betragt iiblicherweise etwa 160 bis 250°C, 

35 vorzugsweise etwa 180 bis 240°C. Die Knetdauer kann nicht allgemein festgelegt werden, da sie von der Art und Menge 
der gemischten aufbauenden Bestandteile und der Art der Knetvorrichtung abhangt. Wenn eine Knetvorrichtung, wie ein 
Knetwerk, Banbury-Mischer und dgl., verwendet wird, betragt die Knetdauer etwa 3 bis 10 Minuten. Bei dem Knetver- 
fahren konnen die aufbauenden Bestandteile auf einmal geknetet werden, oder es kann ein mehrfach aufgeteiltes Knet- 
verfahren verwendet werden, bei dem, nachdem ein Teil der aufbauenden Bestandteile geknetet ist, die restlichen auf- 

40 bauenden Bestandteile zugegeben werden und das Kneten der aufbauenden Bestandteile fortgesetzt wird. 

Die erfindungsgemaBe Copolymermasse auf Olefinbasis, die einem geforrnten Gegenstand ausgezeichnetes Aussehen 
verleiht und ausgezeichnete Schlagfestigkeit bei Raumtemperatur und bei niedrigeren Temperaturen und hohe Steifigkeit 
auf weist, kann auf verschiedene Formverfahren, wie einem Spritzformverfahren, Plattenextrusionsformverfahren, Vaku- 
umform verfahren, Hohlform verfahren, PreBform verfahren, Extrusionsformverfahren, Formverfahren in einer GuBform 

45 und dgL, angewandt werden, wobei verschiedene geformte Gegenstande erhalten werden. 

Die folgenden Beispiele sind als Hilfe bei der praktischen Durchfuhrung der erfindungsgemaBen Entdeckung bereit- 
gestellt. Diese Beispiele, sowie die vorliegende Ofifenbarung sollen jedoch den Schutzurnfang der beanspruchten vorlie- 
genden Erfindung nicht einschranken. Fur den Fachniann ist leicht zu erkennen, daB verschiedene Anderungen an den 
dargestellten Materialien und Verfahren ohne Abweichung vom Grundgedanken und Schutzurnfang der vorliegenden 

50 Offenbarung vorgenommen werden konnen. DemgemaB ist die vorliegende Erfindung nur durch den Schutzurnfang der 
nachfolgenden Anspriiche, einschlieBlich des darin umfaBten Aquivalentbereichs, eingeschrankt. 

Weiter ist es nutzlich, daB auf jedes der Patentdokumente, Literaturstellen und hier angegebenen Testverfahren voll- 
standig Bezug genommen wird. 

55 Beispiele 

Die folgenden Beispiele veranschaulichen die vorliegende Erfindung. 

[I] MeBverfahren 

60 

Die Messung wurde wie folgt durchgefuhrt 

(1) Grenzviskositat [T|] 

65 Die Messung der Grenzviskositat [*nj wurde in Tetralin bei 135°C unter Verwendung eines Ubbelohde-Viskosirneters 
durchgefuhrt. 300 mg der Probe wurden in 100 ml Tetralin gelost, wobei eine Losung rnit einer Konzentration von 
3 mg/ml hergestellt wurde. Die Losung wurde weiter auf 1/2, 1/3 und 1/5 verdiinnt und die erhaltenen verdunnten Lo- 
sungen in einem therrnostatischen Olbadbei 135°(" (±0.1°C") gemessen. Die Messung wurde bei den jeweiligen Konzen- 
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trationen 3 mal wiederholt und ein durchschnittlicher Wert der erhaltenen Ergebnisse verwendet. 

(2) Messung mil Differentialscanningkalorimetrie (DSC) 

Ein DirTerenlialscanningkalorimeter (DSC220C, hergestellt von Seiko Instruments Inc.) wurde verwendet und die 
Messung bei einer Geschwindigkeit von 10°C/min bei sowohl dem Temperaturerhohungsverfahren als auch dem Tem- 
peraturerniedrigungsverfahren durchgefuhrt 

(3) Messung des Gehalts jeder Monomereinheit im Copolymer 

(a) Erstellung einer Kalibrierungskurve 

Gemische aus einem Propylenhomopolyrner und einem Ethylen-l-Huten-Copolymer, hergestellt in verschiedenen 
Mischverhaltnissen, wurden thermisch gepreBt, wobei Folien mit einer Dicke von 0.05 mm gebildet wurden. Die Ab- 
sorptionen bei einem von Propylen (Wellenzahl 1150 cm" 1 ) abgeleiteten Peak und einem von 1-Buten (Wellenzahl 
770 cm" 1 ) abgeleiteten Peak wurden unter Verwendung eines Infrarotspektrometers gemessen. Der Gehalt an Propylen- 
und 1-Buteneinheiten in den Gemischen wurde gegen diese Absorptionen aufgetragen. Aus diesen Auftragungen wurden 
Regressionslinien als Kalibrierungskurven gezeichnet. In diesem Verfahren wurden das Propylenhomopolyrner und das 
Ethylen-l-Buten-Copolymer in Toluol gelost, dann Methanol zugegeben und der erhaltene Niederschlag zur Verwen- 
dung als Gemisch getrocknet. 

(b) Messung des Propylen/l-Buten-Gehalts 

Ein Olefincopolymer wurde thermisch gepreBt, urn eine Folie mit einer Dicke von 0.05 mm zu bilden. Dann wurden 
die Absorptionen bei einem von Propylen abgeleiteten Peak und einem von 1-Buten abgeleiteten Peak unter Verwendung 
eines Infrarotspeklrometers gemessen und der Gehalt der Propylen- und 1-Buteneinheilen in dem Olefincopolymer unler 
Verwendung der wic vorstchend crstclltcn Kalibrierungskurven bcrcchnct. 

(c) Messung von Dicyclopentadien (DCPD) 

Ein Olefincopolymer wurde thermisch gepreBt, urn eine Folie mit einer Dicke von 0.5 mm zu bilden. Dann wurde die 
Durchlassigkeit bei einem von Dicyclopentadien abgeleiteten Peak (Wellenzahl 1611 cm" 1 ) unter Verwendung eines In- 
frarotspektrometers gemessen und der Gehalt an Dicyclopentadien im Olefincopolymer berechnet. 

[II] Herstellung des Katalysators zur Polymerisation 

(1) Synthese des Ubergangsmetallkoniplexes (Dimethylsilyl(tetramethylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phe- 

. . noxy)titandichlorid) 

(a) Synthese von l-Brom-3-tert-butyl-5-methyl-2-phenol 

In einen mit einem Riihrer ausgestatteten 500 ml-Vierhalskolben wurden 20.1 g (123 mmol) 2-tert-Butyl-4-methylp- 
henol in 150 ml Toluol unter einer Stickstoffatmosphare gelost, dann 25.9 ml (18.0 g, 246 mmol) tert-Butylamin zuge- 
geben. Diese Losung wurde auf -70°C abgekuhlt und 10.5 ml (32.6 g, 204 mmol) Brom zugegeben. Diese Losung wurde 
auf -70°C gehalten und 2 Stunden geriihrt. Dann wurde die Losung auf Raumtemperatur, erwarmt und dreimal jeweils 
unter Zugabe von 100 ml 10%iger verdunnter Salzsaure gewaschen. Die nach Waschen erhaltene organische Schicht 
wurde iiber wasserfreiem Natriumsulfat getrocknet, das Losungsmittel unter Verwendung eines Verdampfers entfernt, 
dann das Produkt unter Verwendung einer Kieselgelsaule gereinigt, wobei 18.4 g (75.7 mmol) l-Brom-3-tert-butyl-5- 
methyl-2-phenol als farbloses Ol erhalten wurden. Die Ausbeute betrug 62%. 

(b) Synthese von l-Brom-3-tert-butyi-2-methoxy-5-methylbenzol 

In einen mit einem Ruhrer ausgestatteten 100 rnl-Vierhalskolben wurden 13.9 g (57.2 mmol) in vorstehend beschrie- 
benem Verfahren (a) synthetisiertes l-Brom-3-tert-butyl-5-methyl-2-phenol unter einer Stickstoffatmosphare in 40 ml 
Acetonitrll gelost, dann dazu 3.8 g (67.9 mmol) Kaliurnhydroxid gegeben. Weiter wurden 17.8 ml (40.6 g, 286 mmol) 
Methyljodid zugegeben und das Gemisch 12 Stunden geriihrt. Dann wurde das Losungsmittel unter Verwendung eines 
Verdampfers entfernt und 40 ml Hexan zum Ruckstand gegeben und der in Hexan losliche Teil extrahiert. Die Extrakdon 
wurde dreimal wiederholt. Das Losungsmittel wurde vom Extrakt entfernt, wobei 13.8 g (53.7 mmol) l-Brom-3-tert-bu- 
tyl-2-methoxy-5-methylbenzol als schwachgelbes Ol erhalten wurden. Die Ausbeute betrug 94%. 

(c) Synthese von (3-tert-Butyl-2-methoxy-5-methylphenyl)chlordimethylsilan 

Zu einer aus Tetrahydrofuran (31.5 ml), Hexan (139 ml) und in vorstehend beschriebenem Verfahren (b) synthetisier- 
tem l-Brom-3-tert-butyl-2-methoxy-5-methylbenzol (45 g) bestehenden Losung wurde eine Losung von n-Butyllithium 
in Hexan (115 ml) (1.6 mol/1) bei 40°C innerhalb 20 Minuten getropft. Das erhaltene Gemisch wurde 1 Stunde bei 40°C 
gehalten, dann Tetrahydrofuran (31.5 ml) zugetropft. 

Zu einer aus Dichlordimethylsilan (131 g) und Hexan (306 ml) bestehenden Losung wurde das vorstehend erhaltene 
Gemisch bei -40°C getropft. Das erhaltene Gemisch wurde innerhalb 2 Stunden auf Raumtemperatur erwarmt und wei- 
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tere 12 Stunden bei Raumtemperatur geruhrt. 

Das Losungsmittel und der UberschuB Dichlordiniethylsilan wurden unter venninderteni Druck vom Reaktionsge- 
misch abdestilliert und der in Hexan losliche Teil vom Ruckstand unter Verwendung von Hexan extrahiert und das Lo- 
sungsmittel von der erhaltenen Hexaniosung abdestilliert, wobei 41.9 g (3-tert-Butyl-2-methoxy-5-methylphenyl)chlor- 
5 dimethylsilan als schwachgelbes Ol erhalten wurden. Die Ausbeute betrug 84%. 

(d) Synthese von (3-tert-Butyl-2-methoxy-5-methylphenyl)dimethyl(tetramethylcyclopentadienyl)silan 

Zu einer aus im vorstehend beschriebenen Verfahren (c) synthetisiertem (3-tert-Butyl-2-methoxy-5-methylphe- 
ii) nyl)chlordiniethylsilan (5.24 g) und Tetrahydrofuran (50 ml) bestehenden Losung wurde bei -35°C Tetramethylcyclo- 
pentadienyllithium (2.73 g) gegeben und das Gemisch innerhalb 2 Stunden auf Raumtemperatur erwarmt und weitere 
10 Stunden bei Raumtemperatur geruhrt. 

Das Losungsmittel wurde vom erhaltenen Reaktionsgemisch unter verminriertem Druck abdestilliert, der in Hexan 
losliche Teil unter Verwendung von Hexan extrahiert und das Losungsmittel von der erhaltenen Hexaniosung unter ver- 
ts mindertem Druck abdestilliert, wobei 6.69 g (3-tert-Butyl-2-methoxy-5-methylphenyl)dimethyl(tetramethylcyclopenta- 
dienyl)silan als gelbes Ol erhalten wurden. Die Ausbeute betrug 97%. 

(e) Synthese von Dimethylsilyl(tetramethylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichiorid 

20 Zu einer aus im vorstehend beschriebenen Verfahren (d) synthetisiertem (3-tert-Butyl-2-methoxy-5-methylphenyl)di- 
methyl(tetramethylcyclopentadienyl)silan (10.04 g), Toluol (100 ml) und Triethylamin (6.30 g) bestehenden Losung 
wurde eine Losung von n-Butyllithium in Hexan (19.0 ml) (1.63 mol/l) getropft, dann das Gemisch innerhalb 2 Stunden 
auf Raumtemperatur erwarmt und weitere 12 Stunden bei Raumtemperatur geruhrt. 

Zu einer Losung von Titantetrachlorid (4.82 g) in Toluol (50 ml) wurde bei 0°C unter einer Stickstoffatmosphare das 

25 vorstehend erhaltene Gemisch getropft, dann das Gemisch innerhalb 1 Stunde auf Raumtemperatur erwarmt und 
10 Stunden unter RuckfluG erhitzt. 

Das Reaktionsgemisch wurde filtricrt, das Losungsmittel vom Filtrat abdestilliert und der Ruckstand aus cincm gc- 
mischten Losungsmittel aus Toluol-Hexan umkristallisiert, wobei 3.46 gDimethylsilyl(tetramethylcyclopentadienyl)(3- 
tert-butvl-5*methyL-2-phenoxy)titandichlorid als orange saulenformige Kristalle erhalten wurden. Die Ausbeute betrug 

30 27%. 

Die Spektraldaten sind folgende. 
l H-NMR (CDC1 3 ) 5 0.57 (s, 6H), 1.41 (s, 9H), 2.15 (s, 6H), 2.34 (s, 6H), 2.38 (s, 3H), 7.15 (s, 1H), 7.18 (s, 1H) 
l3 C-NMR (CDCI3) 6 1.25, 14.48, 16.28. 22.47, 31.25, 36.29, 120.23, 130.62, 131.47, 133.86, 135.50, 137.37,140.82, 
142.28, 167.74 

35 MS (CI, m/e) 458 
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55 [IH] Polymerisation des Copolymers auf Olefinbasis (a) 

Beispiel 1 

Die Copolyrnerisation von Ethylen, Propylen und 1-Buten wurde kontinuierlich unter Verwendung eines 100 1-Poly- 
60 merisati on sbeh alters, hergestellt. aus rostfreiem Stahl, der mit einem Riihrblatt ausgestattet war, durchgefuhrt. Genauer 
wurde Hexan kontinuierlich mit einer Geschwindigkeit von 83 1/Std. als Polymerisationslosungsmittel in den unteren 
Teil des Polymerisationsbehalters zugefuhrt. Andererseits wurde die Polymerisations losung kontinuierlich aus dem obe- 
ren Teil des Polymerisationsbehalters so entnommen, daB die Menge der Polymerisationslosung im Polymerisation she- 
ll alter auf 100 gehalten wurde. 

65 Dimethylsilyl(tetramemylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, iriphenylmethyltetra- 
kis(pentafluorphenyl)borat und Triisobutylaluminium als Kataiysatoren wurden kontinuierlich in den unteren Teil des 
Polymerisationsbehalters mit Geschwindigkeiten von 0.014 g/Std,, 0.413 g/Std. bzw. 2.640 g/Std. gegeben. Das Mole- 
kulargewicht wurde durch WasserstofF eingestellt. Die ("opolymerisationsreaktion wurde bei 50°O unter Zirkulieren von 
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Kuhlwasser in einem Mantel, der am AuBenteil des Polymerisationsbehalters installiert war, durchgefuhrt. Die Polyrne- 
risationsreaktion wurde durch Zugabe einer kleinen Menge Ethanol zu der aus dem Polymerisationsbehalter entnomme- 
nen Polymerisationsidsung abgebrochen und die Monomere entfernt und der Ruckstand mit Wasser gewaschen, dann das 
Losungsmittel durch Dampf in einer groBen Menge von Wasser entfernt; urn das Copolymer herauszunehmen, das uber 
Nacht und einen Tag bei 80°C unter vermindertem Druck getrocknet wurde. Mil dem vorstehend beschriebenen Verfah- 5 
ren wurde ein Ethylen-Propylen-l-Bu ten- Copolymer mit einer Geschwindigkeit von 2.63 kg/Std. erhalten. Die Bedin- 
gungen und Ergebnisse sind in Tabelle 1 zusammengefaBt. 

Beispiel 2 

10 

Die Copolymerisation von Ethylen, Propylen, 1-Buten und Dicyclopentadien wurde kontinuierlich unter. Verwendung 
eines 100 l-Polymerisationsbehalters, hergestellt aus rostfreiem Stahl, der mit einem Ruhrblatt ausgestattet war, durch- 
gefuhrt.. Genauer wurde Hexan kontinuierlich mit. einer Geschwindigkeit von 83 l/Std. als Poly men sationslosungsmittel 
in den unteren Teil des Polymerisationsbehalters zugefuhrt. Andererseits wurde die Polymerisationslosung kontinuier- 
lich aus dem oberen Teil des Polymerisationsbehalters so entnomrnen, daB die Menge der Polymerisationslosung im Po- 15 
lymerisationsbehalter auf 100 1 gehaiten wurde. 

Dimethylsilyl(tetramethylcyclopentadienyl)(3-tert-butyl-5-methyl-2-phenoxy)titandichlorid, Triphenylmethyitetra- 
kis(pentafluorphenyl)borat und Triisobutylaluminium als Katalysatoren wurden kontinuierlich in den unteren Teil des 
Polymerisationsbehalters mit Geschwindigkeiten von 0.068 g/Std., 0.964 g/Std. bzw. 2.376 g/Std. gegeben. Das Mole- 
kulargewicht wurde durch WasserstorT eingestellt. Die Copolyrnerisationsreaktion wurde bei 50°C unter Zirkulieren von 20 
Kuhlwasser in einem Mantel, der am AuBenteil des Polymerisationsbehalters installiert war, durchgefuhrt. Die Polyme- 
risationsreaktion wurde durch Zugabe einer kleinen Menge Ethanol zu der aus dem Polymerisadonsbehalter entnomme- 
nen Polymerisationslosung abgebrochen und die Monomere entfernt und der Ruckstand mit Wasser gewaschen, dann das 
Losungsmittel durch Dampf in einer groBen Menge von Wasser entfernt, um das Copolymer herauszunehmen, das uber 
Nacht und einen Tag bei 80°C unter vermindertem Druck getrocknet wurde. Mit dem vorstehend beschriebenen Verfah- 25 
ren wurde ein Ethylen-Propylen-l-Buten-Dicyclopentadien-Copolymer mit einer Geschwindigkeit von 4.51 kg/Std. er- 
halten. Die Bcdingungcn und Ergebnisse sind in Tabelle 1 zusammcngcfaBt. 

■r 
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Tabelle 1 







rieispiei i 


Beispiel l 


Polymerisauonstemperatur 


C 


50 


mm a 

50 


Ethylen 


Kg/olu. 


4 . 7 


2 


Propyl en 


kg/Std. 


0 . 9 


8 . 3 


• 1-Buten 


kg/Std. 


1 . 8 


12.7 


*1DCPD 


Kg/Std. 


0 


1. 04 


*2 (a) 


rr/Cfvl 

g/bta. 


Z . a 4± U 


^ • J / o 


*3 (b) 


g/ota. 


U . 41 J 


O Q £ A 


*4 (c) 


rr/CIfH 

g/oiu. 


U . U14 


u . u o o 


Ethylengehalt 


mol-% 


78 


19 


Propylengehalt 


mol-% 


13 


3 3 


1-Butengehalt 


mol-% 


9 


47 


^mt^^m.^m^ m 4 

DCPD-Gehalt 


mol% 


U 


J. 


Scbmelzpunkt des Kris tails 




Keiner 


jvemer 


Kalorie fur Kristallschmelzen 


• * 
no /mg 


Keine 


iveme 


KristallisatioDStemperatur 


r 


Keine 


* 

Keine 


Kristallisationskalorie 


mj /mg 


Keine 


Keine 


Grenzviskositat [r|] 


dl/g 







* 1 DCPD :Dicyclopentadien 
*2 (a): TriisobutylaliiTninium 

*3 (b) : Triphenytaethyltetrakis(pentafluorphenyl)borat 
*4 (c) : Dimethylsilyl(tetxametlaylcyclopentadienyl)(3-tert-buty l-5-methyi-2- 

phenoxy)titandichlorid 



[IV] Herstellung der Copolymermasse auf Olefinbasis 

Ein Gemisch rnit einer in Tabelle 2 bis 16 gezeigten Formulierung wurde bei einer Schneckenumdrehung von 
100 Upm fur 5 Minuten bei 200°C unter Verwendung eines Plasti-Corder mit einem Walzenrnischer (hergestellt von Bra- 
bender OHG) geknetet. Die erhaltene Masse wurde bei 200°C preBgeformt und die folgenden Tests durchgeruhrt. 
Zugtest: 100% Modul (M100), ZerreiBfestigkeit (TB) und Bruchdehnung (EB) wurden gemaB JIS K6251 gemessen. 
Ilarte: Die Ilarte wurde mit einem Ilartetester des JIS-A-Typs gemaB JIS K6253 oder Ilartetesters des Shore-D Typs ge- 
maB ASTM 2240 gemessen. 

Witterungsbestandigkeitseigenschaft: WitterungsmeBgerat. ("Sunshine Weather Meter") (hergestellt. von Suga Test In- 
struments Co., Ltd., Temperatur der schwarzen Platte 63°C mit Regen) verwendet und eine Probe 120 Stunden in der 
Kamrner gelassen. Dann wurden Zugeigenschaften (M100, TB, EB) gemessen. Wenn das TB Retentionsverhaltnis hdher 
ist, ist die Witterungsbestandigkeitseigenschaft wesentlich besser. 
Biegemodul: Es wurde gemaB JIS K7203 gemessen. 

Schlagfestigkeit: Izod-Schlagfestigkeit bei 23°C wurde gemaB JIS K71 10 gemessen. 
FlieBfahigkeit: Schmelzindex bei 230°C wurde gemessen (Last 2. 16 kg). 
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Tabelle 2 



* 


Einheit 


Beispiel 3 


vergleichs- 
beispiel 1 


a-2 


Gew. -Telle 


9 




hsbr 


Gew. -Telle 




9 


V* 1 

D— 1 


. Toil A 

Lrew.-iene 




Q 1 


ao-i 


Gew.-Teile 


U . 1 


U . X 


mi nn 




17 7 


17 


TB 


MPa 


17 . 9 


17 . 7 


EB 


% 


140 


160 


Harte 


Shore-D 


67 


69 


Biegemodul 


MPa 


992 


886 


MFR2 3 0 *C 


g/lOmin 


10. 6 


12 .2 


Witterungsbestandig- 


% 


38 


80 


keitseigenschaft (TB- 








Retentionsverhaltnis) 









a-2: Ein in Beispiel 2 erhaltenes Copolymer 

hsbr: Dynaron 1320P (hydrierter SBR [hergestellt von JSR]) 

b-1: Harzmasse auf Polypropylenbasis, erhalten durch Copolymerisation von Ethylen mit Propylen mit einem Zweistu- 
fenverfahren bei dem in der erslen Stufe ein Homopolymer von Propylen erhalten wird, in der zweiten und den spaLeren 
Stufcn cin Ethylcn-Propylcn-Copolymcr mit cincm Ethylcngchalt von 40 Gcw.-% erhalten wird und das Gcwichtsvcr- 
haltnis des in der ersten Stufe erhaltenen Polymers zu dem in der zweiten und den spateren Stufen erhaltenen Polymer 
80/20 betragt. (Schmelzindex bei 230°C von 30 g/10 min (Last 2.16 kg)) 
ao-1: Irganox 1010 (Anuoxidationsrnittel [hergestellt von Ciba Specialty Chemicals K. K.]) 
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Tabelle 3 



• 

- 


EinHeit 


Beispiel 4 


Vergleichs- 
beispiel 2 


a-2 


Gew.-Teile 


.50 




hsbr 


Gew.-Teile 




50 


b-2 


Gew.-Teile 


•50 


50 


ao-1 


Gew.-Teile 


0.1 


0.1 


g-2-1 


Gew.-Teile 


0 . 3 


0 . 3 


M100 


MPa 


7.9 


8.2 


TB 


MPa 


14 . 5 


22 . 5 


EB 


% 


1Q40 




rlarte 


oiiure-jj 


47 


48 


Biegemodul 
MFR2 3 0 °C 


MPa 


96 


94 


g/lOmin 


27.4 


10.6 


Witterungsbestandig- 


% 


100 


66 


keitseigeiischaft (TB- 








Retentionsverhaltnis) 









a-2: Ein in Beispiel 2 erhaltenes Copolymer., 

hsbr: Dynaron 1320P (hydrierter SBR [hergestellt von JSR]) 

b-2: Homopolypropylen mit einem Schmelzindex bei 230°C von 14 g/10 min (Last 
2,16 kg) 

ao-1: Irganox 1010 (Antioxidationsmittel [hergestellt von Ciba Specialty Chemicals 
K.K.]) 

g-2-1: Chimassorb 944 LD (sterisch gehinderter Amin-Lichtstabilisator mit einem Mo- 
lekulargewicht von 2500 Oder mehr [hergestellt von Ciba Specialty Chemicals 
K.K.]) 
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Tabelle 4 



* 


hinneit 


Jocispici j 


Ver&leichs- 
beispiel 3 


a-2 


Gew.-Teile 


50 


50 


hsbr 


Gew.-Teile 




b-2 


Gew.-Teile 


50 


50 


ao-I 


Gew.-Teile* 


0.1 


0.1 


g-2-1 


Gew.-Teile 


0.3 


0.3 


M100 

TB 

EB 

Harte 

Biegemodul 

MFR2 30^ 

Witteningsbestandig- 
keitseigenschaft (TB- 
Retentionsverhaltnis) 


MPa 
MPa 
% 

Shore-D 

MPa 
g/lOmin 
% 


7.9 
14.5 
1040 

47 

96 
27.4 
100 


8.2 
22 . 5 
940 

A O 

94 
10. 6 
66 



a-2: Ein in Beispiel 2 erhaltenes Copolymer. 

hsbr: Dynaron 1320P (hydrierter SBR [hergestellt von JSR]) 

b-2: Homopolypropylen mit einem Schmelzindex bei 230°C von 14 g/10 min (Last 
2.16 kg) 

ao-1: Irganox 1010 (Antioxidationsmittel [hergestellt von Ciba Specialty Chemicals 
K.K.]) 

g-2-1: Chimassorb 944 LD (sterisch gehinderter Amin-Lichtstabilisator [hergestellt von 
Ciba Specialty Chemicals K.K.]) 
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Tabelle 5 





Einheit 


Beispiel 6 


Vergleichs- 
beispiel 4 


a-2 


Gew.-Teile 


10 


10 


hsbr 


Gew.-Teile 




b-2 


Gew.-Teile 


90 


90 


ao-1 


Gew.-Teile 


0.1 


0.1 


M100 
TB 

* - * 

EB 

FLalLC 

Biegeraodul 

MFR230°C 
Witterungsbestandig- 

keitseigenschaft (TB- 
Retentionsverhaltnis) 


MPa 
MPa 
% 

MPa 
g/lOmin 
% 


18.0 
60 
71 
1090 
18.2 
138 


18 . 5 
19.0 
220 
70 
1160 
19.7 
sehr schlecht 



a-2: Ein in Beispiel 2 erhaltenes Copolymer. 
25 hsbr: Dynaron 1320P (hydrierter SBR [hergestellt von JSR]) 

b-2: Isotaktisches Polypropylen, das 100 Gew.-% Propylen enthalt und einen 
Schmelzindex bei 230°C von 14 g/10 min aufweist (Last 2.16 kg) 
30 ao-1: Irganox 1010 (Antioxidationsmittel [hergestellt von Ciba Specialty Chemicals 
K.K.]) 
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Tabelle 6 





jz inncii 


oeispiel 7 


v ergieicns- 
beisDiel 5 


a-2 


Gew. -Teile 


20 

* 




\\ chr 


jjew.-ieue 




Z "J 


U «J 


tie w. -Teile 


fin 


fin 


f -1 -1 


Ocw.-ieue 


z u 


o n 
z u 


i. a X 


VJCW.- 1 Cllw 






ao- 1 


Gew. -Teile 


0.1 


0.1 


M100 


MPa 


9.8 


9.8 


TB 


MPa 


11.7 


18.5 •■ 


EB 


% 


500 


740 


Harte 


JIS-A 


98 


98 


MFR2 3 0 *C 


g/lOmin 


11.3 


7.. 5 


Witterungsbestandlg- 


cu 


8 6 


50 


keitseigenschaft (TB- 


* 






RetentionsverMltnis) 









a-2: Ein in Beispiel 2 erhaltenes Copolymer. 

hsbr: Dynaron 1320P (hydrierter SBR [hergestellt von JSR]) 

b-3: Statistiscb.es Polypropylen mit einem Schmelzindex bei 230°C von 25 g/10 min 
(Last 2.16 kg) 

f-1-1: Esprene V0141 (Ethylen-Propylen-Copolymer [hergestellt von Sumitomo Chemi- 
cal Co., Ltd.]) 

f-2-1: NS#200 (Calciumcarbonat [hergestellt von Nitto Funka Kogyo K.K.]) 
ao-1: Irganox 1010 (Antioxidationsmittel [hergestellt von Ciba Specialty Chemicals 
K.K.]) 
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Tabelle 7 





Einheit . 


Beispiel 8 


Vergleichs- 
beispiel 6 


a-2 


Gew.-Teile 


30 




hsbr 


Gew.-Teile 




30 


b-2 


Gew.-Teile 


10 


10 


b-4 


Gew.-Teile 


60 


60 


ao-1 


Gew.-Teile 


0.1 


0.1 


M100 


MPa 


8 . 1 


8.7 


TB 


MPa 


16.8 


2 6.2 


EB 




-5 >i n 
0 ft u 


ft OU 


Harte 


JIS-A 


92 


92 


MFR230°C 


g/lOmin 


7.7 


6.5 


Witterungsbestandig- 


% 


98 


30 


keitseigenschaft (TB- 








RetentionsverMltnis) 









a-2: Ein in Beispiel 2 erhaltenes Copolymer. 

hsbr: Dynaron 1320P (hydrierter SBR [hergestellt von JSR]) 

b-2: Homopolypropylen mit einem Schmelzindex bei 230°C von 14 g/10 min (Last 
2.16 kg) 

b-4: Beaulon M3110 (Poly-l-buten mit einem Schmelzpunkt von 112°G [hergestellt 

von Mitsui Chemicals Company]) 
ao-1: Irganox 1010 (Antioxidationsmittel [hergestellt von Ciba Specialty Chemicals 

K.K.]) 
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Tabelle 8 



* 


JL^iiillwlL 




Verffleichs- 
beispiel 7 




vJCW . I cue • 


42 






VJCW.- 1 cue 




42 




C W -AW Uw 


28 


28 


p-1 


VJCW . x cue 


30 


30 


ao-1 


Gew.-Teile 


0.1 


0.1 


M100 


MPa 


3.8 


3.6 


TB 


MPa 


6.3 


15.1 


EB 


% 


1170 


840 


Harte 


JIS-A 


84 


86 


• 

MFR230 < C 


g/10miri 


75.2 


33.9 


Witterungsbestandig- 


% 


73 


41 


keitseigenschaft (TB- 








Retentionsverhaltnis) 






f 



a-2: Ein in Beispiel 2 erhaltenes Copolymer. 

hsbr: Dynaron 1320P (hydrierter SBR [hergestellt von JSR]) 

b-2: Homopolypropylen mit einem Schmelzindex bei 230°C von 14 g/10 min (Last 
2.16 kg) 

e-1: Arkon P-125 (alicyclisches Kohlenwasserstoffharz [hergestellt von Arakawa 

Chemical Industries, Ltd.]) 
ao-1: Irganox 1010 (Antioxidationsmittel [hergestellt von Ciba Specialty Chemicals 

K.K.]) 
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Tabelle 9 



• 


Einheit 


Beispiel 10 


Vergleichs- 
beispiel 8 


a-2 


Gew.-Teiie 


50 




hsbr 


Gew.-Teiie 




50 


b-5 


Gew.-Teiie 


50 


50 


ao-1 


Gew.-Teiie 


0.1 


0.1 


M100 


MPa 


1.9 


2 . 0 


TB 


MPa 


6 . 5 


10 . 0 




*> 


1160 

Jm Jm. W W 


890 


Harte 


JIS-A 


67 


67 


MFR230°C 


g/lOmin 


2.3 


1.7 


Witterungsbestandig- 


% 


56 


40 


keitseigenschaft (TB- 








Retentionsverhaltnis) 









a-2: Ein in Beispiel 2 erhaltenes Copolymer. 

hsbr: Dynaron 1320P (hydrierter SBR [hergestellt von JSR]) 

b-5: Catalloy KS-353P (Copolymer auf Propylenbasis mit einer JIS A Harte, gemes- 
sen gemaB JIS K6301, von 88 und einem Biegemodul, gemessen gemaB JIS 
K7203, von 112 MPa [hergestellt von Montell Polyolefins Company]) 

ao-1: Irganox 1010 (Antioxidationsmittel [hergestellt von Ciba Specialty Chemicals 
K.K.]) 
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Tabelle 10 





Einheit 


Beispiel 11 


Vergleichs- 
beispiel 9 


3,-2 


Gew.-Teile 


• ; : 60 




hsbr 


Gew!-Teile 




60 


b-2 


Gew.-Teile 


30 


30 


c-1 


Gew.-Teile 


10 


10 


ao-1 


Gew.-leile 




0 1 


M1U U 


Buret 




3 5 ! 


rnn 
1 O 


MPa 


5 . 5 


11. 8 


EB 


% 


1140 


990 


Harte 


JIS-A 


77 


81 


MFR23 0X: 


g/lOmin 


25.5 


6.6 


Witterungsbestandig- 


% 


76 


58, . 


keitseigenschaft (TB- 








Retentionsverhaltnis) 









a-2 : Ein in Beispiel 2 erhaltenes Copolymer. 

hsbr: Dynaron 1320P (hydrierter SBR [hergestellt von JSR]) 

b-2: Homopolypropylen mit einem Schmelzindex bei 230°C von 14 g/10 min (Last 
2.16 kg) 

c-1: Kraton Dllll (SIS-Blockcppolymer [hergestellt von Shell Oil Company]) 
ao-1: Irganox 1010 (Antioxidationsmittel [hergestellt von Ciba Specialty Chemicals 
K.K.]) 
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Tabelle 1 1 





Einheit 


Bei- 

Spiel 1Z 


Bei- 
spiel 13 


Ver- 

gleichs- 

bei- 

spiel 10 


Ver- 
gleichs- 

bei- 
spiel 11 


Ver- 
gleichs- 

bei- 

spiel 12 


b-6 


Gew.-Teile 


65 


65 


65 


65 


80 

• 


a-2 


Gew.-Teile 


15 


7.5 








f-2-2 


Gew.-Teile 


20 


20 


20 


20 


20 


f-1-2 


Gew.-Teile 






15 




■ 


sebs 


Gew.-Teile 




7.5 




15 • 




ao-1 


Gew.-Teile 


0.1 


0.1 


0.1 


0.1 


0.1 


Biegemodul 

Schlag- 
festigkeit 


kg f / cm^ 
kgf •cm/cm 2 


6490 
8 


4940 
11 


6200 
7 


4660 
11 


8660 
4 



b-6: AZ564 (Polypropylen [hergestellt von Sumitomo Chemical Co., Ltd.]) 
a-2: Ein in Beispiel 2 erhaltenes Copolymer. 

f-2-2: Mistron Vapor (Talkum [hergestellt von Cyprus Industrial Minerals Company]) 
f-1-2: Esprene V0115 (Ethylen-Propylen-Copolymer [hergestellt von Sumitomo Chemi- 
cal Co., Ltd.]) 

sebs: Tuftec H1042 (SEBS Blockcopolymer [hergestellt von Asahi Chemical Industry 
Co., Ltd.]) 

ao-1: Irganox 1010 (Antioxidationsmittel [hergestellt von Ciba Specialty Chemicals 
K.K.]) 
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Tabelle 12 



* 


jdiiiucii 




Vercleichs- 
beisDiei 13 


a.- z 


ijrew.-ieilc 


o u 




xiSiDr ... 


Gew.-ieiie 








Gew. -Telle . 




20 




VJCW .1 wULw 


20 


20 


ao-1 


Gew.-feile 


o .i '•" 


'• 0.1 


M100 


MPa 


1.6 


1.8 


TB 


MPa 


2.3 ' 


10.1 


EB 


% 


1000 


1200 


Harte 


JIS-A 


58 


65 


MFR230t: 


g/lOmin 


18 .4 


4.8 


Witterungsbestandig- 


% 


146 


27 


keitseigenschaft (TB- 




< 


• 


Retentionsverhaltnis) 









a-2: Ein in Beispiel 2 erhaltenes Copolymer 

hsbr: Dynaron 1320P (hydrierter SBR [hergestellt von JSR]) 

b-2: Homopolypropylen mit einem Schmelzindex bei 230°C von 14 g/10 min (Last 
2.16 kg) 

d-1 : JSR Butyl 268 (Isobutylen-Isopren-Copolymerkautschuk [hergestellt von JSR]) 
ao-1: Irganox 1010 (Antioxidationsmittel [hergestellt von Ciba Specialty Chemicals 
K.K.]) 



Tabelle 13 





Einheit 


Beispiel IS 


Vergleichs- 
beispiel 14 


a-2 


Gew.-Teile 


40 




a-1 


Gew.-Teile 


30 




hsbr 


Gew.-Teile 




40 


sebs 


Gew.-Teile 




30 


b-2 


Gew.-Teile 


30 


30 


ao-1 


Gew.-Teile 


0 . 1 


0.1 


M100 


MPa 


3.7 


4.3 


TB 


MPa 


5.4 


14. 6 


EB 


% 


870 


980 


Harte 


JIS-A 


83 


84 


MFR230T; 


g/lOmin 


13.8 


8,5 


Witterungsbestandig- 


% 


108 


37 


keitseigenschaft (TB- 








Retentionsverbaltnis) 









a-1: Ein in Beispiel 1 erhaltenes Copolymer ([y/(x+y)] = 0.10) (wobei x den Gehalt (mol.-%) an Ethylen im Bestandteil 
(a-1) darstellt und y den Gehalt (moL-%) der a-Olefine mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen im Bestandteil (a-1) darstellt) 
a-2: Ein in Beispiel 2 erhaltenes Copolymer ([y/(x+y)] = 0.71) (wobei x den Gehalt (mol.-%) an Ethylen im Bestandteil 
(a-2) darstellt und y den Gehalt (mol.-%) der a-Olefine mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen im Bestandteil (a-2) darstellt) 
hsbr: Dynaron 1320P (hydrierter SBR [hergestellt von JSR]) 

sebs: Tuftec H1042 (SEBS-Blockcopolymer [hergestellt von Asahi Chemical Industry Co., Ltd.]) 
b-2: Homopolypropylen rnit einem Schmelzindex bei 230°C von 14 g/10 min (Last 2.16 kg) 
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ao-1: kganox 1010 (Antioxidationsmittel [hergestellt von Ciba Specialty Chemicals K. K.]) 

Tabelle 14 



5 




Einheit 


Beispiel 16 


Vergleichs- 
□eispiei id 




a-2 


_-TI 

Gew.-Teile 


30 






hsbr 


Gew.-Teile 




30 


10 


b-2 


Gew.-Teile 


30 


30 




f-1-3 


Gew.-Teile 


40 


40 




ao-1 


Gew.-Teile 


0.1 


0 . 1 




po 


Gew.-Teile 


1 . 0 


1.0 


i ^ 


Jjlu 


VJCW . - 1 wllw 


1 0 


1 0 




PI J. u u 


vx.tr a. 


5 1 


4 1 




TB 


MPa 


10. 6 


8 . 9 




EB 


% 


380 


360 


20 


Harte 


JIS-A 


86 


84 




MFR230 < C 


g/lOmin 


nicht 


0.7 






verfugbar 


59 




Witterungsbestandig- 


% 


59 


25 


keitseigenschaft (TB- 










Retentionsverhaltnis) 


c 







a-2: Ein in Beispiel 2 erhaltenes Copolymer. 
30 hsbr: Dynaron 1320P (hydrierter SBR [hergestellt von JSR]) 

b-2: Homopolypropylen mit einem Schmelzindex bei 230°C von 14 g/10 min (Last 2.16 kg) 

f-1-3: Esprene 305 (statistischer Copolymerkautschuk aus Ethylen, Propylen und nichtkonjugiertem Dien [hergestellt 
von Sumitomo Chemical Co., Ltd.]) 

ao-1: kganox 1010 (Antioxidatiosmittel [hergestellt von Ciba Specialty Chemicals K. K,]) 
35 po: Perhexin 25B40 (organisches Peroxid [hergestellt von Nippon Oil & Fats Co., Ltd.]) 
bm: N 7 N'-m-Phenylenbismaleinimid 
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Tabelle 15 





JjilillClL 


Rei<%niel 17 


Vergleichs- 
beispiel 16 


= —9 
a a ' 


Gew -Teile 

VVTT# X VUW 


20 






VJCW . I cue 




20 




UCW.-lCUC 


20 


20 


I — 1 — ^ 


fifkxt; -Teile 


50 


50 


11 X 


Gew. -Teile 


10 


10 


ao-1 


Gew.-Teile 


0.1 


0.1 


M100 


MPa 


2.9 


3.1 


TB 


MPa 


5.8 


8.1 


EB 


% 


1000 


10 1U 


Harte 


JIS-A 


78 


79 


MFR230t: 


g/lOmin 


1.1 


0.5 


Witterungsbestandig- 


% 


105 


60 


keitseigenschaft (TB- 








Retentionsverhaltnis) 









a-2: Ein in Beispiel 2 erhaltenes Copolymer. 

hsbr: Dynaron 1320P (hydrierter SBR [hergestellt von JSR]) 

b-6: AZ564 (Polypropylen [hergestellt von Sumitomo Chemical Co., Ltd.]) 

f-1-4: Esprene 512F (statistischer Copolymerkautschuk aus Ethylen, Propylen und 

nichtkonjugiertem Dien [hergestellt von Sumitomo Chemical Co., Ltd.]) 
h-1: linearen Polyethylen geringer Dichte mit einem Ethylengehalt von 97 mol-% 

(Schmelzindex bei 190°C von 2 g/10 min (Last 2.16 kg), Dichte 0.919 g/ml) 
ao-1: Irganox 1010 (Antioxidationsmittel [hergestellt von Ciba Specialty Chemicals 

K.K.]) 
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Tabelle 16 





Einheit 


Beispiel 18 


Vergleichs- 






beispiel 17 


a-2 


Gew.-Teile 




18 


hsbr 


Gew.-Teile 




b-6 


Gew.-Teile 


38 


38 




Gew.-Teile 


38 


38 


o-l 


Gew.-Teile 


6 


6 


ao-1 


Gew.-Teile 


0.1 


0.1 


M100 


MPa 


5.0 


5.3 


TB 


MPa 


4.9 


6 . 9 


EB 


% 


160 


con 


Harte 


JIS-A 


91 


90 


MFR2 3 0 TC 


g/lOmin 


3.9 


2.5 


Witterungsbestandig- 


% 


79 


59 


keitseigenschaft (TB- 








Retentionsverhaltnis) 









a-2: Ein in Beispiel 2 erhaltenes Copolymer. 

hsbr: Dynaron 1320P (hydrierter SBR [hergestellt yon JSR]) 

b-6: AZ564 (Polypropylen [hergestellt von Sumitomo Chemical Co., Ltd.]) 

f-1-4: Esprene 512F (statistischer Copolymerkautschuk aus Ethylen, Propylen und 

nichtkonjugiertem Dien [hergestellt von Sumitomo Chemical Co., Ltd.]) 
o-l: Ubetac APAO UT2585 (ein amorphes Polymer auf cc-Olefinbasis mit einer 

Grenzviskositat [r\] 9 gemessen unter Verwendung von Tetralin als Losungsmittel 

bei 135 °C, von 0.4 [hergestellt von Ube Rexene Company]) 
ao-1: Irganox 1010 (Antioxidationsmittel [hergestellt von Ciba Specialty Chemicals 

K.K.]) 

Patentansprtiche 

1 . Copolymermasse auf Olefinbasis, umfassend den folgenden Bestandteil (a) in Kombination mit irgendeinem Be- 
standteil, ausgewahlt aus den folgenden Bestandteilen (b) bis (i): 

(a) : ein Copolymer auf Olefinbasis, erhalten durch Copolymerisation von zwei oder mehreren Olefinen, wobei 
die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen und die Ge- 
samtzahi der Kohlenstoffatome der zwei oder mehr ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt; 

(b) : ein kristallines Polymer auf a-Olefinbasis. das ein a-Olefin mit 3 oder mehr Kohlenstoffatomen urnfaBt; 

(c) : der folgende Bestandteil (c-1) und/oder Bestandteil (c-2), 

(c-1): ein Biockcopolymer, das (cH) einen Polymerblock, der eine vinylaromatische Verbindung enthalt, 
und (cS) einen Polymerblock, der eirie konjugierte Dieriverbindung enthalt, urnfaBt, 
(c-2): ein hydriertes Produkt des in (c-1) aufgefuhrten Blockcopolymers; 

(d) : der Bestandteil (b) in Kombination mit einem Isobutylen-Isopren-Copolymerkautschuk und/oder haloge- 
nierten Isobutylen-Isopren-Copolymerkautschuk, 

(e) : der Bestandteil (b) in Kombination mit einem Ilarz zum Klebrigmachen 

(f) : der Bestandteil (b), ein Bestandteil (f-1), der ein statistischer Ethylen-Propyien(-nichtkonjugierter Dien)- 
CopolynierkauLschuk: ist, und ein Bestandteil (f-2), der ein anorganischer FullstofT ist, 

(g) : ein Bestandteil (g-1) und/oder (g-2), 

(g-1): ein Benzotriazol-Lichtstabilisator mit einem Benzotriazolgeriist und einem Molekulargewicht von 

100 bis 5000, 

(g-2): ein sterisch gehinderter Arnin-lichtstabilisator mit einer Piperidylgruppe in seinem Molekularge- 
rtist und einem Molekulargewicht von etwa 200 oder mehr, 

(h) : der Bestandteil (f-1) in Kombination mit dem Bestandteil (b) und/oder einem Polymer auf Ethylenbasis 
mit einem Ethylengehalt von 90 mol.-% oder mehr; und 

(i) : der Bestandteil (b) und der anorganische Fullstoff (f-2). 
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2. Masse nach Anspruch 1 , wobei die Masse etwa 1 bis 30 Gew.-% des Bestandteils (a) und etwa 70 bis 99 Gew.-% 
des Bestandteils (b) umfaBt und der Bestandteil (b) eine Harzmasse auf Polypropylenbasis ist, erhalten durch Copo- 
lymerisation vori Ethyleri mif Propylen in cinem Zwei- oder Mehrstufenverfahren, wobei in der ersten Stufe ein Ho- 
mopolymer von Propylen oder ein Ethylen-Propylen-Copolymer mit einem Ethylengehalt von etwa 5.0Gew.-% 
oder weniger erhalten wird, in der zweiten und den spateren Stufen ein Ethylen-Propylen-Copolymer mit einem 5 
Ethylengehalt von etwa 40 bis 85 Gew.-% erhalten wird, und das Gewichtsverhaltnis des in der ersten Stufe erhai- 
tenen Polymers zu dem in der zweiten und den spateren Stufen erhaltenen Polymer etwa 50/50 bis 90/10 betragt. 

3. Copolymermasse auf Olefinbasis, umfassend 100 Gew.-Teile der Masse nach Anspruch 2 und etwa 20Gew.- 
Teile oder weniger des folgenden Bestandteils (j): 

(j): ein Poiyethylen mit einer Dichte von etwa 0.940 g/cm 3 oder mehr. to 

4. Masse nach Anspruch 1, wobei die Masse etwa 1 bis 30 Gew.-% des Bestandteils (a) und etwa 70 bis 99 Gew.-% 
des Bestandteils (b)urnfaBt und der Bestandteil (b) ein isotaktisches Polypropylen ist, das etwa 98 Gew.-% oder 
mehr Propylen en thai t. 

5. Masse nach Anspruch 1, wobei die Masse etwa 1 bis 99 Gew.-% des Bestandteils (a) und etwa 1 bis 99 Gew.-% 

des Bestandteils (b) umfaBt und der Bestandteil (b) ein Propylen-Ethylen-Copolymer mit einer JIS A Harte, gemes- 15 
sen gemaB JIS K6301, von etwa 70 bis 97 und einem Biegemodul, gemessen gemaB JIS K7203, von etwa 50 bis 
500MPaist. 

6. Copolymermasse auf Olefinbasis, umfassend die Masse nach Anspruch 5 und den folgenden Bestandteil (k), wo- 
bei das Gewichtsverhaltnis (Copolymermasse auf 01efinbasis)/(Bestandteil (k)) etwa 50/50 bis etwa 99/1 betragt: 

(k): ein Harz auf Polyolefinbasis mit einem Biegemodul, gemessen gemaB JIS K7203, von etwa 550 bis 20 
1800 MPa. 

7. Masse nach Anspruch 1, in der die Masse die Bestandteile (a) und (b)umfaBt und der Bestandteil (b) einen Be- 
standteil (b-1) und einen Bestandteil (b-2V, wie nachstehend aufgefuhrt, umfaBt, und wobei die Masse etwa 1 bis 
98 Gew.-% des Bestandteils (a), etwa 1 bis 98 Gew.-% des Bestandteils (b-1) und etwa 1 bis 98 Gew.-% des Be- 
standteils (b-2) umfaBt: 25 

(b-1): ein Polypropylen und 

(b-2): cin Poly-l-butcn mit cincm Schmclzpunkt, gemessen mit Diffcrcntialscanningkalorimctric (DSC), von 
etwa 30 bis 130°C. 

8. Laminat, umfassend eine erste Schicht, die eine Masse nach Anspruch 1 enthalt, die etwa 40 bis 90 Gew.-% des 
Bestandteils (a) und etwa 10 bis 60 Gew.-% des Bestandteils (b) umfaBt, eine zweite Schicht, die den folgenden Be- 30 
standteil (1) umfaBt, und eine Haftschicht zwischen der ersten und zweiten Schicht, die den folgenden Bestandteil 
(m) umfaBt: 

(1): ein thermoplastisches Polyamidelastomer, . 

(m): ein eine funktionelle Gruppe enthaltendes Polyolefin. 

9. Masse nach Anspruch 1, in der die Masse durch eine dynamische thermische Behandlung eines Gemisches, das 35 
etwa 5 bis 95 Gew.-% des Bestandteils (a) und etwa 5 bis 95 Gew.-% des Bestandteils (b) umfaBt, in Gegenwart ei- 
nes Vernetzungsmittels erhalten wird. 

10. Masse nach Anspruch 9, wobei das darin aufgefuhrte Gemisch zusatziich etwa 10 bis 900 Gew.-Teile eines sta- 
tistischen Ethylen-Propylen (nichtkonjugierten Dien)-Copolymerkautschuks, bezogen auf 100 Gew.-Teile der 
Masse vor Zugabe eines statistischen Ethylen-Propylen (nichtkonjugierten Dien)-Copolymerkautschuks, umfaBt. * 40 

1 1 . Masse nach Anspruch 10, wobei das darin aufgefuhrte Gemisch zusatziich etwa 1 bis 200 Gew.-Teile eines Mi- 
neralolweichmachers, bezogen auf 100 Gew.-Teile der Masse vor Zugabe des Mineralolweichmachers, umfaBt. 

12. Masse nach Anspruch 1, in der der Bestandteil (h) etwa 1 bis 80Gew.-% des Bestandteils (a), etwa 5 bis 
84 Gew.-% des Bestandteils (b), etwa 10 bis 89 Gew.-% des statistischen Ethylen-Propylen (nichtkonjugierten 
Dien)-Copolymerkautschuks (f-1) und etwa 5 bis 84 Gew.-% des Polymers auf Ethylenbasis mit einem Ethylenge- 45 
halt von etwa 90 mol.-% oder mehr umfaBt, wobei der Bestandteil (a) ein Copolymer auf Olefinbasis mit einem 
Ethylengehalt von weniger als etwa 90 mol.-% ist, und der Bestandteil (f-1) ein statistischer Ethylen-Propylen 
(nichtkonjugierter Dien)-Copolymerkautschuk mit einem Ethylengehalt von weniger als etwa, 90 moi.-% ist. 

13. Copolymermasse auf Olefinbasis nach Anspruch 12, in der die Masse etwa 1 bis 200 Gew.-Teile eines Mineral- 
olweichmachers, bezogen auf 100 Gew.-Teile der Masse, umfaBt. 50 

14. Copolymermasse auf Olefinbasis nach Anspruch 1, in der die Masse die Bestandteile (a), (b) und (c) umfaBt, 
und wobei die Masse etwa 1 bis 98 Gew.-% des Bestandteils (a), etwa 1 bis 98Gew.-% des Bestandteils (b) und 
etwa 1 bis 98 Gew.-% des Bestandteils (c) umfaBt. 

15. Masse nach Anspruch 14, in der der Bestandteil (c) ein Blockcopolymer (c-1) oder (c-2) mit einem Gehalt an 
vinylaromatischer Verbindung von etwa 60 bis 99 Gew.-% ist. 55 

16. Masse nach Anspruch 14, in der der Bestandteil (c) ein Blockcopolymer (c-1) oder (c-2) mit einem Gehalt an 
konjugierter Dien verbindung von etwa 60 bis 99 Gew.-% ist. 

17. Copolymermasse auf Olefinbasis, umfassend die Bestandteile (a) und (d) nach Anspruch 1, in der die Masse 
etwa 1 bis 80 Gew.-% des Bestandteils (a), etwa 10 bis 89 Gew.-% des Bestandteils (b)und etwa 10 bis 89 Gew.-% 
eines Tsobutylen-Tsopren-Copolymerkautschuks und/oder eines halogenierten Isohutylen-Isopren-Copolymerkau- 60 
tschuks umfaBt. 

18. Copolymermasse auf Olefinbasis nach Anspruch 17, die mit einem Verfahren erhalten wird, das eine dynami- 
sche Vulkanisation der Masse in Gegenwart eines Vernetzungsmittels umfaBt. 

19. Copolymermasse auf Olefinbasis nach Anspruch 18, in der die Masse zusatziich etwa 1 bis 200 Gew.-Teile ei- 
nes Mineralolweichmachers, bezogen auf 100 Gew.-Teile der Masse vor Zugabe des Mineralolweichmachers, um- 65 
faBt. 

20. Masse nach Anspruch 1, in der die Masse die Bestandteile (a) und (e) umfaBt und die Masse etwa 1 bis 
98 Gew.-% des Bestandteils (a), etwa 1 bis 98 Gew.-% des Bestandteils (b) und etwa 1 bis 98 Gew.-% eines Harzes 



77 



DE 199 05 292 A 1 



zum Klebrigmachen umfaBt. 

21. Masse nach Anspruch 1, in der die Masse die Bestandteile (a) und (f) umfaBt und der Gehalt des Bestandteils 
(a) etwa 5 bis 90 Gew.-% betragt, der Gehalt des Bestandteils (b)etwa 5 bis 90 Gew.-% betragt und der Gehalt des 
Bestandteils (f-1) etwa 5 bis 90 Gew.-% betragt, wobei die Gesamtmenge der Bestandteile (a), (b) und (f-1) 
lOOGew.-Teile betragt, der Gehalt des Bestandteils (f-2) etwa 1 bis 500 Gew.-Teile, pro 100 Gew.-Teile der Ge- 
samtmenge der Bestandteile (a), (b) und (f-1) betragt, und wobei der Bestandteil (b),ein Polypropylen ist. 

22. Masse nach Anspruch 1, in der die Masse die Bestandteile (a) und (g) umfaBt und der Gehalt des Bestandteils 
(g-1) und/oder des Bestandteils (g-2) in der Masse etwa 0.01 bis 5 Gew.-Teile, pro 100 Gew.-Teile des Bestandteils 
(a), betragt. 

23. Copolymermasse auf Olefinbasis, urnfassend die Bestandteile (a), (b) und (g) nach Anspruch 1, wobei die 
Masse etwa 1 bis 99 Gew.-% des Bestandteils (a), etwa 1 bis 99 Gew.-% des Bestandteils (b) und etwa 0.01 bis 
5 Gew.-Teile des Bestandteils (g-1) und/oder des Bestandteils (g-2), pro 100 Gew.-Teile der Gesamtmenge der Be- 
standteile (a) und (b) umfaBt. 

24. Copolymermasse auf Olefinbasis, urnfassend einen Bestandteil (o), wie nachstehend aufgefuhrt, und die Be- 
standteile (a) und (h) nach Anspruch 1, wobei die Masse etwa 1 bis 80Gew.-% des Bestandteils (a), etwa 5 bis 
84 Gew.-% des Bestandteils (b)und/oder das Polymer auf Ethylenbasis mit einem Ethylengehalt von etwa 90 moL- 
% oder rnehr, etwa 5 bis 89 Gew.-% des statistischen Ethylen-Propylen (nichtkonjugierten Dien)-Copolymerkau- 
tschuks (f-1) und etwa 1 bis 50 Gew.-% des Bestandteils (o) umfaBt, 

in der der Bestandteil (a) ein Copolymer auf Olefinbasis mit einer Grenzviskositat gemessen unter Verwendung 
von Tetralin als Losungsmittel bei 135°C, von etwa 0.5 bis 10 und einem Ethylengehalt von weniger als 90 moL-% 
ist und der Bestandteil (f-1) ein statistischer Ethylen-Propylen (nichtkonjugierter Dien)-Copolymerkautschuk mit 
einem Ethylengehalt von weniger als 90 rnol.-% ist; und 

(o): ein arnorphes Polymer auf a-Olefinbasis mit einer Grenzviskositat [T|], gemessen unter Verwendung von 

Tetralin als Losungsmittel bei 135°C, von weniger als etwa 0.5. 

25. Copolymermasse auf Olefinbasis nach Anspruch 24, urnfassend etwa 1 bis 300 Gew.-Teile des Mineralolweich- 
machers (n), pro 100 Gew.-Teile der Masse. 

26. Masse nach Anspruch 1, in der die Masse die Bestandteile (a) und (i) umfaBt und die Masse etwa 3 bis 50 Gcw.- 
% des Bestandteils (a), etwa 30 bis 92 Gew.-% des Bestandteils (b)und etwa 5 bis 50 Gew.-% des Bestandteils (f-2) 
umfaBt. 

27. Masse nach Anspruch 26, in der der Bestandteil (f-2) mindestens ein Bestandteil, ausgewahlt aus Talkum, Cal- 
ciumcarbonat und Glasfasern, ist. 

28. Masse nach Anspruch 1, in der die Masse etwa 40 bis 90 Gew.-% des Bestandteils (a) und etwa 10 bis 60 Gew.- 
% des Bestandteils (b) umfaBt, und der Bestandteil (a) etwa 1 bis 99 Gew.-% des folgenden Bestandteils (a-1) und 
etwa 1 bis 99 Gew.-% des folgenden Bestandteils (a-2) umfaBt: 

(a-1): Ein Copolymer auf Olefinbasis, das die folgende Formel erfullt, erhalten durch Copolyinerisation von 
zwei oder mehreren Olefine, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 
20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr be- 
tragt: 

[y/(x+y)]<0.50 

wobei x den Gehalt (mol.-%) an Ethylen im Bestandteil (a-1) darstellt und y den Gehalt (mol.-%) an o:-01e- 
finen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen im Bestandteil (a- 1) darstellt, 

(a-2): ein Copolymer auf Olefinbasis, das die folgende Formel erfullt, erhalten durch Copolyrnerisation von 
zwei oder mehreren Olefinen, wobei die Olefine ausgewahlt sind aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 
bis 20 Kohlenstoffatomen und die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr 
betragt: 

[y/(x+y)] > 0.50 

wobei x den Gehalt (mol.-%) an Ethylen im Bestandteil (a-2) darstellt und y den Gehalt (mol.-%) an a-Ole- 
finen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen im Bestandteil (a-2) darstellt. 

29. Masse nach Anspruch 1, in der die Olefine im Bestandteil (a) Propylen umfassen. 

30. Masse nach Anspruch 1, in der die Olefine im Bestandteil (a) Ethylen und Propylen umfassen. 

31. Masse nach Anspruch l f in der die Olefine im Bestandteil (a) zwei oder mehrere Olefine, ausgewahlt aus 
Ethylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Kohlenstoffatomen, umfassen. 

32. Copolymermasse auf Olefinbasis, urnfassend ein Copolymer auf Olefinbasis (a'), erhalten durch Copolyrnerisa- 
tion eines cyclischen Olefins und zwei oder mehrerer Olefine, ausgewahlt aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 
4 bis 20 Kohlenstoffatomen, wobei die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr be- 
tragt, und einen Bestandteil, ausgewahlt. aus den folgenden Bestandteilen (b) bis (i): 

(b) : ein kristallines Polymer auf a-Olefinbasis, das ein a-Olefin mit 3 oder mehr Kohlenstoffatomen umfaBt; 

(c) : den folgenden Bestandteil (c-1) und/oder Bestandteil (c-2), 

(c-1): ein Biockcopolymer, das (cH) einen Polymerblock, der eine vinylaromatische Verbindung enthalt, 
und (cS) einen Polymerblock, der eine konjugierte Dienverbindung enthalt, umfaBt, 
(c-2): ein hydriertes Produkt des in (c-1) aufgefuhrten Blockcopolymers; 

(d) : der Bestandteil (b) in Kombination mit einem Isobutylen-Isopren-Copolymerkautschuk und/oder haloge- 
nierten Isobutylen-Isopren-Copolymerkautschuk, 

(e) : der Bestandteil (b) in Kombination mit einem Harz zum Klebrigmachen 
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(f) : der Bestandteil (b), ein Bestandteil (f-1), der ein statistischer Ethylen-Propylen(-nichtkonjugierter Dien)- 
Copolymerkautschuk ist, und ein Bestandteil (f-2), der ein anorganischer Fullstoff ist, 

(g) : ein Bestandteil (g-1) und/oder (g-2), 

(g-1): ein Benzotriazol-Lichtstabilisator mit einem Benzotriazolgerust und einem Molekulargewicht von 

100 bis 5000. 

(g-2): ein sterisch gehinderter Amin-Lichtstabilisator mit einer Piperidylgruppe in seinem Molekularge- 
rust und einem Molekulargewicht von etwa 200 oder mehr, * 

(h) : der Bestandteil (f-1) in Korhbination mit dem Bestandteil (13) und/oder einem Polymer auf Ethylenbasis 
mit einem Hthylengehalt von 90 mol.-% oder mehr; 

und 

(i) : der Bestandteil (b) und der anorganische Fullstoff (f-2). 

33. Masse nach Anspruch 32, in der der Gehalt des cyclischen Olefins etwa 0.01 bis 20 mol.-% betragt. 

34. Masse nach Anspruch 32, in der das cyclisc he Olefin ein cyclisches Monoolefin ist. 

35. Masse nach Anspruch 32, in der das eye lische Olefin ein cyclisches Polyen ist. 

36. Masse nach Anspruch 1 , in der das Ethylen im Bestandteil (a) in einer Menge von etwa 80 mol.-% oder weniger 
vorhanden ist, 

37. Masse nach Anspruch 26, in der der Bestandteil (a) Ethylen in einer Menge von etwa 90 mol.-% oder weniger 
enthalt. 

38. Masse nach Anspruch 1, in der der Bestandteil (a) die folgende Formel erfullt: 
[y/x+y)] > 0.2 

wobei x den Gehalt (mol.-%) an Ethylen im Bestandteil (a) darstellt und y den Gehalt (mol.-%) an ot-Olefinen mit 4 
bis 20 Kohlenstoffatomen im Bestandteil (a) darstellt. 

39. Masse nach Anspruch 26, in der der Bestandteil (a) folgende Formel erfullt: 
[y/(x+y)] < 0.9 ' 

wobei x den Gehalt (mol.-%) an Ethylen im Bestandteil (a) darstellt und y den Gehalt (mol.-%) an a-Olefinen mit 4 
bis 20 Kohlenstoffatomen im Bestandteil (a) darstellt. 

40. Masse nach Anspruch 1, in der der Bestandteil (a) eine Grenzviskositat [rtf, gemessen unter Verwendung von 
Tetralin als Losungsmittel bei 135°C, von etwa 0.3 bis 10 aufweist. 

41. Masse nach Anspruch 1, in der der Bestandteil (a) eine Molekulargewichtsverteilung (Mw/Mn), gemessen mit 
Gelpermeationschromatographie (GPC), von etwa 3 oder weniger aufweist. 

42. Masse nach Anspruch 1, in der der Bestandteil (a) weder einen Peak von 1 J/g oder mehr, bezogen auf das 
Schmelzen eines Kristalls, noch einen Peak von 1 J/g oder mehr, bezogen auf Kristallisation, aufweist, gemessen 
mit einem Differentialscanningkalorimetrie (DSC)- Verfahren. 

43. Masse nach Anspruch 26, in der der Bestandteil (a) ein Copolymer auf Olefinbasis ist, erhalten durch Copoly- 
merisation von zwei oder mehreren Olefinen, ausgewahlt aus Ethylen, Propylen und a-Olefinen mit 4 bis 20 Koh- 
lenstoffatomen, wobei die Gesamtzahl der Kohlenstoff atome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, in Ge- 
genwart eines Kompiexes eines Ubergangsmetalls der Gruppen IVA bis VIA des Peri odensy stems, der mindestens 
ein Cyclopentadienylgeriist aufweist. 

44. Masse nach Anspruch 26, in der der Bestandteil (a) ein Copolymer auf Olefinbasis ist, erhalten durch Copoly- 
merisation von zwei oder mehreren Olefinen, ausgewahlt aus Ethylen, Propylen und o:-01efinen mit 4 bis 20 Koh- 
lenstoffatomen, wobei die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, in Ge- 
genwart eines Kompiexes eines Ubergangsmetalls der Gruppen IVA bis VIA des Periodensysterns, der mindestens 
ein Cyclopentadienyigerust aufweist und nicht stereospezifische Struktur aufweist. 

45. Masse nach Anspruch 1, in der der Bestandteil (a) ein Copolymer auf Olefinbasis ist, erhalten durch Copoly- 
merisation von zwei oder mehreren Olefinen, ausgewahlt aus Ethylen, Propylen und o:-01efinen mit 4 bis 20 Koh- 
lenstoffatomen, wobei die Gesamtzahl der Kohlenstoffatome der ausgewahlten Olefine 6 oder mehr betragt, in Ge- 
genwart eines Katalysators zur Olefinpolymerisation, erhalten unter Verwendung des folgenden Bestandteils (A), 
Bestandteils (B)und/oder Bestandteils (C): 

(A): Mindestens ein Ubergangsmetallkomplex, wiedergegeben durch eine der folgenden allgerneinen Formeln 
|T] bis [EI]: 
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[III] 
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in jeder der yorstehend beschriebenen allgemeinen Formeln (I) bis (in) stellt M l ein Ubergangsmetallatom der 
Gruppe W des Periodensystems dar, stellt A ein Atom der Gruppe XVI des Periodensystems dar und stellt J ein 
Atom der Gruppe XIV des Periodensystems dar, stellt Cp 1 einen Rest mit einem Aniongerust des Cyclopenta- 
dientyps dar, stellen X L , X 2 , R 1 , R 2 , R 3 , R 4 , R 5 und R 6 jeweils unabhangig ein Wasserstoffatom, ein Halogen a- 
tom, einen Alkylrest, einen Aralkylrest, einen Arylrest, eine substituierte Silylgruppe, einen Alkoxyrest, einen 
Aralkyloxyrest, einen Aryloxyrest oder eine disubstituierte Aminogruppe dar, stellt X 3 ein Atom der Gruppe 
XVI des Periodensystems dar, konnen R l , R 2 , R 3 , R 4 , R 5 und R 6 gegebenenfalls zur Bildung eines Rings kom- 
biniert werden und konnen zwei der Reste M l , A, J, Cp 1 , X 1 , X 2 , X% R l , R 2 , R 3 , R 4 , R 5 oder R 6 in den Formeln 
(I) bis (HI) gleich oder verschieden sein; 

(B) : eine oder mehrere Aluminiumverbindungen, ausgewahlt aus den folgenden Verbindungen (Bl) bis (B3): 

(Bl) eine Organoaluminiumverbindung der allgemeinen Formel E 1 a AlZ 3 _ a , 
(B2) ein cyclisches Aluminoxan mit einer Struktur der allgemeinen Formel {-Al(E 2 )-0-}b und 
(B3) ein lineares Aluminoxan mit einer Struktur der allgemeinen Formel E 3 {-Al(E 3 )-0-} c AlE 3 2 
(wobei jeder der Reste E 1 , E 2 und E 3 einen Kohlenwasserstoffrest darstellt und alle Reste E 1 , E 2 und E 3 gleich 
oder verschieden sein konnen; Z ein Wasserstoffatom oder ein Halogenatom darstellt und alle Reste Z gleich 
oder verschieden sein konnen; "a" eine Zahl darstellt, die 0 < a < 3 erfullt; "b" eine ganze Zahl von 2 oder 
mehr darstellt; und "c" eine ganze Zahl von 1 oder mehr darstellt.) 

(C) eine Borverbindung, ausgewahlt aus irgendeiner der folgenden Verbindungen (CI) bis (C3): 

(CI) eine Borverbindung der allgemeinen Formel BQ l Q 2 Q 3 , 

(C2) eine Borverbindung der allgemeinen Formel G + (BQ 1 Q 2 Q 3 Q 4 ) und 

(C3) eine Borverbindung der allgemeinen Formel (L-H) + (BQ L Q 2 Q 3 Q 4 ) 
wobei B ein Boratom im Wertigkeitszustand von 3 darstellt; Q 1 bis Q 4 und ein Halogenatom, einen Kohlen- 
wasserstoffrest, einen halogenierten Kohlenwasserstoffrest, eine substituierte Silylgruppe, einen Alkoxyrest 
oder eine disubstituierte Aminogruppe darstellen und gleich oder verschieden sein konnen; G + ein anorgani- 
sches oder organisches Kation darstellt; L eine neutrale Lewis-Base darstellt; und (L-H) + eine Bronsted-Saure 
darstellt. 

46. Masse nach Anspruch 45, in der A in den allgemeinen Formeln (I), (II) oder (IE) ein Sauerstoffatom darstellt. 

47. Masse nach Anspruch 45, in der X 3 in den allgemeinen Formeln (I), (II) oder (IE) ein Sauerstoffatom darstellt. 

48. Masse nach Anspruch 45, in der R 1 in den allgemeinen Formeln (I), (II) oder (HI) einen Alkylrest, Aralkylrest, 
Arylrest oder eine substituierte Silylgruppe darstellt. 

49. Masse nach Anspruch 45, in der X und X 2 in den allgemeinen Formeln (I), (H) oder (HI) jeweils unabhangig 
ein Halogenatom, einen Alkylrest, Aralkylrest, Alkoxyrest, Aryloxyrest oder eine disubstituierte Aminogruppe dar- 
stellen. 

50. Masse nach Anspruch 45, in der die Verbindung (B) Triethylalu minium, Triisobutylaluminium oder Methyla- 
luminoxan ist. 

51. Masse nach Anspruch 45, in der die Verbindung (C) Dimethylaniliniumtetrakis (pentafluorphenyl)borat oder 
Triphenyunethyltetrakis(pentafluorphenyl)borat ist. 
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